•NT COOPERATION TREAT / ' i :xf - 

From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTIFICATION OF ELECTION 

(PCT Rule 61.2) 


To: 

Assistant Commissioner for Patents 
United States Patent and Trademark 
Office 
Box PCT 

Washington, D.C. 20231 
ETATS-UNIS D'AMERIQUE 

in its capacity as elected Office 


Date of mailing (day month year) 

11 August 2000 (11.08.00) 




International application No. 

PCT/EP99/08830 


Applicant's or agent's file reference 

1998/F135 PCT 


International filing date (day/month/year) 

17 November 1999 (17.11.99) 


Priority date (day. mo nth/ year) 

15 December 1998 (15.12.98) 


Applicant 

VANDERZANDE, Dirk et al 



1. The designated Office is hereby notified of its election made: 



X 



in the demand filed with the International Preliminary Examining Authority on: 

06 July 2000 (06.07.00) 



[ [ m a notice effecting later election filed with the international Buieau on: 



2. The election | X | was 

| | was not 

made before the expiration of 19 months from the priority date or, where Rule 32 applies, within the time limit under 
Rule 32.2(b). 





Authorized officer 


The International Bureau of WIPO 




34, chemin des Colombettes 


Nestor Santesso 


1211 Geneva 20, Switzerland 




facsimile No.: (41-22) 740.14.3b 


Telephone No.: ;4l-22) 338.83.38 



Form PCT IB 331 (July 1992) EP990K830 



Copy for the Elected Office (EO/US) 

.NT COOPERATION TREA'f 



PCT EP99 08830 



L 



From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTIFICATION OF THE RECORDING 
OF A CHANGE 

(PCT Rule 92bis.1 and 
Administrative instructions, Section 422) 


To: 

CELANESE VENTURES GMBH 

Intellectual Property Group 

Industriepark Hochst 

Gebaude K 801 

U-bby^b hrankturt am Main 

ALLEMAGNE 


Date of mailing (day month year) 

02 April 2001 (02.04.01) 


Applicant's or agent's file reference 

1998 F1 35 PCT 


IMPORTANT NOTIFICATION 


International application No. 

PCT/EP99/08830 


International filing date (day month year) 

17 November 1999 (17.1 1.99) 



Name and Address 


State of Nationa hty 


State of Residence 


AXIVA GMBH 


DE 


DE 


D-65926 Frankfurt am Main 
Germany 


Telephone No. 

069-305-4302 




Facsimile No. 






069-305-16350 






Teleprinter No. 



1. The following indications appeared on record concerning: 

| | the inventor [ [ the agent 



X the applicant 



□ 



tne common representative 



2. The International Bureau hereby notifies the applicant that the following change ha -.. oeen recorded concerning 
| | the person X the name | | the address j | the na? onahty | | 



the residence 



Name a nd Address 


State of Nationa hty 


State of Residence 


CELANESE VENTURES GMBH 
D-65926 Frankfurt am Main 
Germany 


DE 


DE 


Telephone No. 

069-305-4302 




Facsimile No. 






069-305-16350 






Teiepnntei No. 



3. Further observations, if necessary: 

Please note the change of the name in the address for correspondence as well. 



4. A copy of this notification has been sent to: 
| X | the receiving Office 
j | the inu-M national Searching Authority 

the inter nafona I Preliminary Examining Authority 



j | the designated Offices concerned 
X the elected Offices concerned 
other : 





Author ized ■ twicer 




The International Bureau of WIPO 






34, chemin des Colombettes 




Athina Nickitas-Etienne 


1211 Geneva 20, Switzerland 






Facs'miie No.: -22; 7-10. 


r e.'eohone ; [.] 1 


22) <<S.S3 ^ 



iHHjBiiHittiiH 



003938 709 



h^'NT COOPERATION TREA^f 



WO 00/35987 
PCT/EP99/08830 



From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTICE INFORMING THE APPLICANT OF THE 
COMMUNICATION OF THE INTERNATIONAL 
APPLICATION TO THE DESIGNATED OFFICES 

(PCT Rule 47.1(c), first sentence) 


AXIVA GMBH S n ^ y£^:" r TC; ' 
Patente , , " J 
Industriepark Hochst ^ ' ^ 0 

OcUdUUc i\ OU I 

D-65926 Frankfurt am Main- 
ALLEMAGNE 


Date of mailing (day/month/year) 
22 June 2000 (22.06.00) 




Applicant's or agent's file reference 

1998/F135 PCT 


IMPORTANT NOTICE 


International application No. 

PCT/EP99/08830 


International filing date (day/month/year) 

17 November 1999 (17.11.99) 


Priority date (day/month/year) 

15 December 1998 (15.12.98) 


Applicant 

AXIVA GMBH et al 



1. Notice is hereby given that the International Bureau has communicated, as provided in Article 20, the international application 
to the following designated Offices on the date indicated above as the date of mailing of this Notice: 

AU,CN,JP,KP,KR,US 



In accordance with Rule 47.1 (c), third sentence, those Offices will accept the present Notice as conclusive evidence that 
the communication of the international application has duly taken place on the date of mailing indicated above and no copy 
of the international application is required to be furnished by the applicant to the designated Offrce(s). 

2. The following designated Offices have waived the requirement for such a communication at this time: 

AE^L^AM^AP^Z^A.BB^BCBR^Y^A^R^U^Z^DM^A^EE^EP^GD^E^R^UJDJLJNJS^KG, 

KZ^C^K^R^LT^V.MD^G.MK^MN^MX^O^Z^A^PL^O^RU.SCSLSKTJ^TM^R.T^UA^Z^N, 

YU,ZA 

The communication will be made to those Offices only upon their request. Furthermore, those Offices do not require the 
applicant to furnish a copy of the international application (Rule 49.1 (a-bis)). 

3. Enclosed with this Notice is a copy of the international application as published by the International Bureau on 
22 June 2000 (22.06.00) under No. WO 00/35987 



REMINDER REGARDING CHAPTER II (Article 31{2)(a) and Rule 54.2) 

If the applicant wishes to postpone entry into the national phase until 30 months (or later in some Offices) from the priority 
date, a demand for international preliminary examination must be filed with the competent International Preliminary 
Examining Authority before the expiration of 19 months from the priority date. 

It is the applicant's sole responsibility to monitor the 19-month time limit. 

Note that only an applicant who is a national or resident of a PCT Contracting State which is bound by Chapter II has the 
right to file a demand for international preliminary examination. 



REMINDER REGARDING ENTRY INTO THE NATIONAL PHASE (Article 22 or 39(1)) 

If the applicant wishes to proceed with the international application in the national phase, he must, within 20 months 
or 30 months, or later in some Offices, perform the acts referred to therein before each designated or elected Office. 

For further important information on the time limits and acts to be performed for entering the national phase, see the 
Annex to Form PCT/IB/301 (Notification of Receipt of Record Copy) and Volume II of the PCT Applicant's Guide. 



The International Bureau of WIPO 
34, chemin des Colombettes 
1211 Geneva 20, Switzerland 



Facsimile No. (41-22) 740.14.35 



Authorized officer 

J. Zahra 

Telephone No. (41-22) 338.83.38 



Form PCT/IB/308 (July 1996) 



3350906 



'Exprso* Mai)' mat*tnai«b*» 

nucib.,- EK954 r590 5 5 
Dat« of r----.- r 

-^JUN£,J,4, 2001 - 



' r ,i " '■ ' <: ",ip«r or fee to 

*a States Po*tal 

■ -"''-•to 
7 c r 1 10 on me 

ft-l, Commissioner for Patents 

Wbs' ' 

——-Carrie. A. .Mr.PtiPr^n- 

(Typt . • . ' ' ( ;,p^ o* person mailing 

p-ape- c. _ ; ■ 

V ' < '~ ( | 

i Signarure of person mailing paper of fee') 



^cNT COOPERATION TREA^fc 



PCT/EP99/08830 



From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTIFICATION OF THE RECORDING 
OF A CHANGE 

(PCT Rule 92bis.1 and 
Administrative Instructions, Section 422) 



To: 



CELANESE VENTURES GMBH 
Intellectual Property Group 
Industriepark Hochst 
Gebaude K 801 
D-65926 Frankfurt am Main 



Date of mailing (day/month/year) 
02 April 2001 (02.04.01) 




Applicant's or agent's file reference 
1998/F135 PCT 


IMPORTANT NOTIFICATION 


International application No. 

PCT/EP99/08830 


International filing date (day/month/year) 
17 November 1999 (17.11.99) 



1. The following indications appeared on record concerning: 

| | the inventor | | the agent 



X the applicant 



| | the common representative 



Name and Address 


State of Nationality 


State of Residence 


AXIVA GMBH 

D-65926 Frankfurt am Main 

Germany 


DE 


DE 


Telephone No. 

069-305-4302 




Facsimile No. 






069-305-16350 






Teleprinter No. 



2. The International Bureau hereby notifies the applicant that the following change has been recorded concerning 
| | the person 



the name 



□ 



the address 



□ 



the nationality 



□ * 



e residence 



Name and Address 


State of Nationality 


State of Residence 


CELANESE VENTURES GMBH 
D-65926 Frankfurt am Main 
Germany 


DE 


DE 


Telephone No. 

069-305-4302 




Facsimile No. 






069-305-16350 






Teleprinter No. 



3. Further observations, if necessary: 

Please note the change of the name in the address for correspondence as well. 



4. A copy of this notification has been sent to: 
[ X | the receiving Office 
| | the International Searching Authority 
| X I the International Preliminary Examining Authority 



[ | the designated Offices concerned 
| X | the elected Offices concerned 
| | other: 



The International Bureau of WIPO 
34, chemin des Colombettes 
121 1 Geneva 20, Switzerland 



Facsimile No.: (41-22) 740.14.35 



.-Authorized officer 

Athina Nickitas-Etienne 

Telephone No.: (41-22) 338.83.38 



7* ' 



Form PCT/IB/306 (March 1994) 



003938709 



■&xpr«»« Mail' rnaihno talMrf 

numr»r EK954 1*5 9175 5 
Date of Deposit 



►epo*it 

JUNE 14, 2001 



I hereby c«-.'i*y tr»e! this paper or fee to 
being d-s^ - .1- r '^i ih* United State* Poetel 

3mrV*C>* - • -:r,v: ... a .,• p G . t Office to 

rdsr 37CTR 1 lOontfH* 
Sato .jvjsndiaadclrMtedto Box 

PCX, Commissioner for Patents, 

Wash, ■ r 2H231 

-Ca rrie A. McPherson- 

(T yped or printer name o< person mailing 
pepper or foe) % 

' ■'■ < " t j }* i-J '> » - 

(Signature of person maifing paper ctf fee) 



PCT 



RECEIVING OFFICE REQUEST FORM (6) pages 
1998/F-135 (8577*32) 
ANTRAG 



Der Unterzeichnete beantragt, dafi die vorliegende 
internationale Anmeldung nach dem Vertrag iiber die 
intemationale Zusammenarbeit auf dem Gebiet des 
Patentwesens behandelt wird. 



Vom Anm 



# 



it auszufiillen 



PCT/EP 99/08830 

Internationales Aktenzeichen 



17 NOV 1999 

Internationales Anmeldedatum 



(1 7. 11 BS) 



EUROPEAN PATENT OFFICE 
PCT INTERNATIONAL APPLICATION 

Name des Anmeldeamts und "PCT International Application" 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts (falls gewunscht) 
(max. 12 Zeichen) ^ 998/F1 35 PCT 



Feld Nr. I BEZEICHNUNG DER ERFINDUNG 

Verfahren zur Herstellung von Derivaten des Polyarylenvinylenen 



Feid Nr. II ANMELDER 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; beijuristischen Personen vollstandige amthche Bezeichnung 
Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben Der in diesem Feid in der 
Anschrift angegebene Stoat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein 
Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

Aventis Research & Technologies GmbH & Co KG 

D-65926 Frankfurt am Main 
Deutschland 



□ Diese Person ist 
gleichzeitig Erfinder 



Telefonnr.: 


069-305-4302 


Telefaxnr.: 


069-305-16350 


Ferns chreibnr. : 



Staatsangehorigkeit (Staat): DE 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): DE 



Diese Person ist Anmelder j j alle Bestim- 



filrfol gende Staaten : 



mungsstaaten 



rrri alleBestimmungsstaatenmitAusnahme | I nur die Vereinigten | I die im Zusatzfeld 
1 A | der vereinigten Staaten von Amerika | | Staaten von Amerika 1 1 an gegebenen Staaten 



Feid Nr. Ill WEITERE ANMELDER UND/ODER (WEITERE) ERFINDER 



Name und Anschrift (Familienname. Vorname; beijuristischen Personen vollstandige amthche Bezeichnung 
Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben Der in diesem ™te™™f 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein 
Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

VANDERZANDE, Dirk 
Parklaan 22 
3740 Bilzen 
Belgien 



Diese Person ist: 
| | nur Anmelder 

|X | Anmelder und Erfinder 

□ nur Erfinder (Wird dieses Kdstchen 
angekreuzt, so sind die nachstehenden 
Angaben nicht notig.) 



Staatsangehorigkeit (Staat): BE 



ftlrfolgendeStaaten: 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): BE 



□ 



mungsstaaten 



□ alle Bestimmungsstaaten mil Ausnahme pvTl nur die Vereinigten 
der Vereinigten Staaten von Amerika L_i Staaten von Amen ka 



| j die im Zusatzfeld 



angegebenen Staaten 



Weitere Anmelder und/oder (weitere) Erfinder sind auf einem Fortsetzungsblatt angegeben. 



Feid Nr. IV ANWALT ODER GEMEINSAMER VERTRETER; ODER ZUSTELLANSCHRIFT 

Die folgende Person wird hiermit bestellt/ist bestellt worden urn fur den (die) Anmelder | I Anwalt j I gemwnsamer 
vor den zustandigen intemationalen Behorden in folgender Eigenschaft zu handeln als: 1 — J 1 \ Vertreter, 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; bei jurisiischen Personen vollstandige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats 
anzugeben.) 


Telefonnr.: 


069-305-4302 


Telefaxnr.: 


069-305-16350 


Aventis Research & Technologies GmbH & Co KG 
Patent- und Lizenzabteiiung, 
Industriepark Hochst, Gebaude K 801 






Ferns chreibnr.: 




I D-65926 Frankfurt am Main , Of 







Zustellanschrift : Dieses Kastchen ist anzukreuzen, wenn kein Anwalt oder gemeinsamer Vertreter bestellt ist und statt dessen im 
obigen Feid einc spezielle Zustellanschrift angegeben isL 



Formblatt PCT7RO/101 (Blatt I) (Juli 1998) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



PCT/EP S S / 0 8 8 7 0 



2 

Blatt Nr. . . . 



Fortsetzung von Feld Nr. Ill WEITERE ANMELDER UND/ODER (WEITERE) ERFINDER 


Wird keines der folgenden Felder benutzU so sollte dieses Blatt dem Antrag nicht beigejugt werden. 


Msmp nnH Anvhrifh fFnmilipnnnme Vorname' bei iurisiischen Personen voilstdndize amdiche Beieichnung. 
Bei der Anschrift sind die Postieitzahl und der Name des Staats anzugeben Der in diesem te d in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sines oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kern 
Staat des Sines oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

GELAN, Joanes 
Poreistraat 1 6 
3600 Genk 
Belgien 


Diese Person ist: 
1 | nur Anmelder 

[x 1 Anmelder und Erfinder 

| | nur Erfinder (Wird dieses^ Kdstchen 

1 1 angekreuzt, so sind die nachstenenden 

Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): g E 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): g£ 


Dicse Person ist Anmeldcr i 1 alle Bestim- I 1 alle Bestimmungsstaaten mit Ausnahme |w I r 

furfolgendeStaaten: | | mungsstaaten | | der Vereinigten Staaten von Amen ka LU 5 


mr die Vereinigten 1 j die im Zusatzfeld 
itaaten von Amerika 1 1 angegebenen Staaten 


Name und Anschrift: (Famiiienname, Vorname: beijuristischert Personen vollstandige amtliche Bezeichnung 
Bei der Anschrift sind die Postieitzahl und der Name des Staats anzugeben Der in diesem held in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sines oder Wohnsitzes des Anmelders. sofern nachstehend kern 
Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist) 

VAN BREEMEN, Albert 
Bastenakenlaan 7 
5628 XA Eindhoven 
Niederlande 


Diese Person ist: 
| | nur Anmelder 

lx 1 Anmelder und Erfinder 

1 1 nur Erfinder (Wird dieses Kdstchen 

1 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): |\j [_ 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 


DiesePersonistAnmcIder I 1 alle Bestim- I 1 alle Bestim mungsstaaten mit Ausnahme [771 nur die Vereinigten I | die im Zusatzfeld 

furfolgendeStaaten: I I mungsstaaten 1 1 der Vereinigten Staaten von Amenka L2U Staaten von Amenka | 1 angegebenen Staaten 


Name und Anschrift: (Famiiienname, Vorname: beijuristischen Personen vollstandige amthche Bezeichnung. 
Bei der Anschrift sind die Postieitzahl und der Name des Siaats anzugeben Der in diesem Hid in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sines oder Wohnsines des Anmelders, sofern nachstehend kern 
Staat des Sines oder Wohnsines angegeben ist.) 

VAN DER BORGHT, Michael 
Beirenmolenstraat 24 
2300 Turnhout 
Belgien 


Diese Person ist: 
1 | nur Anmelder 

lx 1 Anmelder und Erfinder 

I 1 nur Erfinder (Wird dieses Kdstchen 

1 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 


Diese Person ist Anmelder r 1 alle Bestim- | | alle Bestimmungsstaaten mit Ausnahme w 

furfolgendeStaaten: 1 1 mungsstaaten | | der Vereinigten Staaten von Amenka | | 


nur die Vereinigten I 1 die im Zusatzfeld 
Staaten von Amerika | I angegebenen Staaten 


Name und Anschrift: (Famiiienname, Vorname: bei juristischen Personen vollstandige amtliche Bezeichnuns. 
Bei der Anschrift sind die Postieitzahl und der Name des Staats anzugeben Der in diesem Feld in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sines oder Wohnsines des Anmelders, sofern nachstehend kern 
Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

ISSARIS, Anna 
Haagdoornlaan 17 
351 1 Kuringen 
Belgien 


Diese Person ist: 
| | nur Anmelder 

|X | Anmelder und Erfinder 

| 1 nur Erfinder (Wird dieses Kdstchen 

1 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): BE 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): BE 


Diese Person ist Anmelder i 1 alle Bestim- 1 1 alle Bestimmungsstaaten mit Ausnahme V nur die Vereinigten I | die im Zusatzfeld 

furfolgendeStaaten- ] I mungsstaaten I 1 der Vereinigten Staaten von Amenka Staaten von Amenka | 1 angegebenen Staaten 


[X~| Weitere Anmeldcr und/oder (weitere) Erfinder sind auf einem zusatzlichen Fortsetzungsblatt angegeben. 



Formblatt PCT/RO/101 (Fortsetzungsblatt) (Juli 1998) Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



PCT/EP 9 S / 0 8 8 3 0 



3 

Blan Nr. . . . 



Fortsetzung von Feld Nr. Ill WEITERE ANMELDER UND/ODER (WEITERE) ERFINDER 


Wird keines der folgenden Felder benutzU so sollte dieses Blast dem Antrag nicht beigefugt warden. 


Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; beijuristischen Personen vollstandige amtpche Bezeichnung. 
Bei der Anschrift smd die Postleitzahl und der frame des Staats artzugeben Der in diesem ted in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sines oder Wohnsitzes des Anmelders. sofern nachstehend kern 
Staat des Sines oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

LUTSEN, Laurence 

65 rue Gustave Fontaine, App. 16 

59210 Coudekerque-Branche 

Frankreich 


Diese Person ist: 
| | nur Anmelder 

lx I Anmelder und Erfinder 

| | nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 
I— I angekreuzt. so sind die nachstehenden 
Angaben nicht notigj 


Staatsangehorigkeit (Staat): pp 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 


DiescPcrsonistAnmcldcr | | alle Bestim- I 1 alleBestimmungsstaaten mit Ausnahme 1 | r 

fUrfolgendeStaaten: | | mungsstaaten | | der Vereinigten Staaten von Amenka L2U 5 


lur die Vereinigten | | die im Zusatzfeld 
>taaten von Amenka I ] angegebenen Staaten 


"Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; beijuristischen Personen vollstandige amtpche Be 
Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats artzugeben Der in diesem Feld in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kern 
Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist) 

DE KOK, Margreet 
Bastenakenlaan 7 
5628 XA Eindhoven 
Niederlande 


Diese Person ist: 
| I nur Anmelder 

lX | Anmelder und Erfinder 

l I nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 

I 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nicht no tig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): pgL 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 


Diese Person ist Anmelder i 1 alle Bestim- I 1 alleBestimmungsstaaten mit Ausnahme y nur die Vereinigten 1 1 die im Zusatzfeld 

fUrfolgendeStaaten: I 1 mungsstaaten I I der Vereinigten Staaten von Amerika Staaten von Amenka I 1 angegebenen Staaten 


Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; beijuristischen Personen vollstandige amtltche Bezeichnung. 
Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats artzugeben Der in diesem t eld in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kern 
Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

KREUDER, Willi 
Sertoriusring 1 3 
55126 Mainz 
Deutschland 


Diese Person ist: 
| | nur Anmelder 

lX I Anmelder und Erfinder 

I I nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 

I 1 angekreuzt so sind die nachstehenden 

Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): D ^ 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): D ^ 


DiesePersonist Anmelder I 1 alle Bestim- | | alle Best immungsstaaten mit Ausnahme IT7~] nur die Vereinigten I I die im Zusatzfeld 

fUrfolgendeStaaten: | [mungsstaaten | I der Vereinigten Staaten von Amerika LU Staaten von Amerika I 1 angegebenen Staaten 


Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; beijuristischen Personen vollstandige amtltche Bezeichnung. 
Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben Der in diesem Fe d in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein 
Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 


Diese Person ist: 
| | nur Anmelder 

| I Anmelder und Erfinder 

I 1 nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 

I I angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 


Diese Person ist Anmelder j [ alle Bestim- I 1 alleBestimmungsstaaten mit Ausnahme | I nur die Vereinigten I I die im Zusatzfeld 

fUrfolgendeStaaten: I | mungsstaaten | | der Vereinigten Staaten von Amerika | | Staaten von Amerika | 1 angegebenen Staaten 


j [ Weitere Anmelder und/oder (weitere) Erfinder sind auf einem zusatzlichen Fortsetzungsblatt angegeben. 



Formblatt PCT/RO/101 (Fortsetzungsblatt) (Juli 1998) Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



Feld Nr. V BESTIMMUNG VON 



Blatt Nr. 



Die folgcnden Bestimmungen nach Regel 4.9 Absatz a werden hiermit vorgcnommen (bitte die entsprechenden Kdsi 
mufi angekreuzt werden): 
Region ales Patent 
AP 



PCT/EP 9 S 

m 

fasten en 



n 

IS 



8 8 3 0 



en ankreuzen; wenigstens em Kdstchen 



m 

(3 



EA 



ARBPO-Patent: GH Ghana, GM Gambia, KE Kcnia, LS Lesotho, MW Malawi, SD Sudan, S1+ Sierra Leone, 
SZ Swasiland, UG Uganda, ZW Simbabwe und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des Harare-Protokolls und des PCT ist 
Eurasisches Patent: AM Armenien, AZ Aserbaidschan, BY Belarus, KG Kirgisistan, KZ Kasachstan, MD Repubiik 
Moldau, RU Russische Foderation, TJ Tadschikistan, TM Turkmenistan und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des 
Eurasischen Patenttlbereinkommens und des PCT ist 

Europaisches Patent: AT Osterreich, BE Bclgien, CH und LI Schweiz und Liechtenstein, CY Zypern, 
DE Deutschland,DKDanemark, ES Spanien, FIFinnland, FRFrankreich, GB Vereinigtes Korugrcich, GR Gnechenland, 
IE Irland, IT Italien, LU Luxemburg, MC Monaco, NL Niederlande, PT Portugal, SE Schweden und jeder weitere Staat, 
der Vertragsstaat des Europaischen Patentubereinkommens und des PCT ist 
15] OA OAPI-Patent: BF Burkina Faso, BJ Benin, CF Zentralafrikanische Repubiik, CG Kongo, CI Cote d'lvoire, 
CM Kamerun, GA Gabun, GN Guinea, GW Guinea-Bissau, ML Mali, MR Mauretanien, NE Niger, SN Senegal, 
TD Tschad, TG Togo und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat der OAPI und des PCT ist (fails erne ondere Schutzrechtsart 

oder em sonstiges Verfahren gewiinscht wird, bitte aufder gepunkteten Linie angeben) 

Narionales Patent (falls erne ondere Schutzrechtsart oder em sonstiges Verfahren gewiinscht wird, bitte aufder gepunkteten Lime angeben). 
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AE 
AL 
AM 
AT 
AU 
AZ 
BA 
BB 
BG 
BR 
BY 
CA 



Vereinigte Arabische Emirate 

Albanien 

Armenien 

Osterreich 



□ 

□ 



Australien 

Aserbaidschan 

Bosnien-Herzcgowina 

Barbados 

Bulgarien 

Brasilien . . H 

Belarus □ 

Kan ad a \E\ 



CH und LI Schweiz und Liechtenstein 



CN 

cu 
cz 

DE 

DK 

EE 

ES 

FI 

GB 

GD 

GE 

GH 

GM 

HR 

HU 

ID 

IL 

IN 

IS 

JP 

KE 

KG 

KP 

KR 
KZ 
LC 
LK 



China H 

Kuba S 

Tschechische Repubiik . . . . □ 

Deutschland B 

□ 

□ 

E 

m 



Danemark 

Estland 

Spanien 

Finnland 

Vereinigtes Konigreich 
Grenada 

Georgien O 

Ghana B 

Gambia 

Kroatien 

Ungarn 51 

Indonesien SI 

Israel - D 

Indien 

Island 

Japan 

Kenia 

Kirgisistan 

Demokratische Volksrepublik Korea 



LR Liberia 

LS Lesotho 

LT Litauen 

LU Luxemburg 

LV Lettland 

MD Repubiik Moldau 

MG Madagaskar 

MK Die ehemalige jugoslawische Repubiik 

Mazedonien 
MN Mongolei 
MW Malawi 

MX Mexiko 

NO Norwegen 

NZ Neuseeland 

PL Polen . .. 

PT Portugal 

RO Rumanien 

RU Russische Foderation 

SD Sudan 

SE Schweden 

SG Singapur 

SI Slowenien 

SK Slowakei 

SL Sierra Leone 

TJ Tadschikistan 

TM Turkmenistan 

TR Turkei 

TT Trinidad und Tobago 

UA Ukraine 

UG Uganda 

US Vereinigte Staaten von Amenka 



SO 
SI 

m 
si 

□ 



uz 

VN 
YU 
ZA 
ZW 



Usbekistan 
Vietnam . . . 
Jugoslawien 
Sudafnka . 
Simbabwe 



Repubiik Korea 
Kasachstan 
Saint Lucia 
Sn Lanka 



Kastchen fur die Bestimmung von Staaten . die dem PCT nach der 
Veroffentlichung dieses Formblatts beigetreten sind: 



. DM Dominica 



Erklarung bzgl. vorsorglicher Bestimmungen: Zusatzlich zu den oben genannten Bestimmungen nimmt der Anmelder nach 
Regel 4.9 Absatz b auch alle anderen nach dem PCT zulassigen Bestimmungen vor mit Ausnahme der lm Zusatzfeld genannten 
Bestimmungen, die von dieser Erklarung ausgenommen sind. Der Anmelder erklart, dafl diese zusatzlichen Bestimmungen unter 
dem Vorbehalt einer Bestatigung stehen undjede zusatzliche Bestimmung, die vor Ablauf von 15 Monaten ab dem Pnontatsdatum 
nicht bestatigt wurde, nach Ablauf dieser Fnst als vom Anmelder zunlckgenommen gilt. (Die Bestatigung einer Bestimmung 
erfolgt durch die Einreichung einer Mitteilung, in der diese Bestimmung angegeben wird, und die Zahlung der Bestimmungs- und 
der Besiatigungsgebuhr. Die Bestatigung mu ft beim Anmeldeamt innerhalb der Fnst von 15 Monaten eingehen.) 



Formblatt PCT/RO/101 (Blatt 2) (Juli 1999) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformuiar 



PCT/EP 9 9 / 08 830 



Anmeldedatum 
der friiheren Anmcidung 

(Tag/Monat ) 


Aktenzeichen 
der fruheren Anmeldung 


1st die fruhere Anmeldung eine: 


national Anmeldung: 
Staat 


regionale Anmeldung:* 
regionales Arm 


Internationale Anmeldung: 
Anmeldeamt 


ZeiieM) 

,15. Dezember 1998 
fl5.12.98) 


19857661 .7 


DE 






Zeile (2) 










Zeile(3) 











Das Anmeldeamt wird ersucht, eine beglaubigte Abschrift der obcn in der (den) Zeile(n) 



bczcichncten friiheren Anmeldung(en) zu erstellen und dem intemationalen Biiro zu ubermitteln (nur falls die fruhere Anmeldung(en) bei 
dem Amt eingereicht worden ist(smd), das fur die Zwecke dieser intemationalen Anmeldung Anmeldeamt ist) 
♦ Falls es sich bei der friiheren Anmeldung urn eine A R1PO- Anmeldung handelt, so mufi in dem Zusatzfeld mindestens ein Staat angegeben werden der 
Miigliedstaat der Pariser Verbandsuberemkunft zum Schurz des gewerblichen Eigentums ist und fur den die fruhere Anmeldung eingereicht wurde. 



Feld Nr. VII INTERNATIONALE RECHERCHENBEHORDE 



Wahl der intemationalen Rccherchcnbchdrde (ISA) 

(falls zwei oder mehr als zwei internationals Recherchen- 
behorden fur die Ausfuhrung der intemationalen Recherche 
zustandig sind, geben Sie die von Ihnen gewahlte Behorde an; 
der Zweibuchstaben-Code kann benutzt werden) 

ISA/ 



Antrag auf Nutzung der Ergebnisse eincr fruheren Recherche; Bezugnahme auf diese 
fruhere Recherche (falls eine fruhere Recherche bei der intemationalen Recherchenbehorde 
beamragt oder von ihr durchgefuhrt worden ist): 

Datum (Tag/Monat/Jahr) Aktenzeichen Staat (oder regionales Amt) 



Feld Nr. VIII KONTROLLISTE; EINREICHUNGSSPRACHE 



Diese intemationale Anmeldung enthalt 
die folgende Anzahl von Blatter n: 

Antrag 6 

Beschreibung (ohne 
Sequenzprotokollteil) : 1 2 

Anspriiche 4 

Zusammenfassung 

Zeichnungen 

Sequenzprotokollteil 
der Beschreibung 



Blattzahl insgesamt 



23 



Dieser intemationalen Anmeldung liegen die nachstehend angekreuzten Unterlagen bei: 

1 . 23 Blatt fllr die Gebuhrenberechnung 

2. □ Gesonderte unterzeichnete Vollmacht 

3. g| Kopie der allgemeinen Vollmacht; Aktenzeichen (falls vorhanden): 

4. □ Begrundung fur das Fehlen einer Unterschrift 

5. El Prioritatsbeleg(e), in Feld Nr. VI durch 

folgende Zeilennummer gekennzeichnet: 

6. □ Obersetzung der intemationalen Anmeldung in die folgende Sprache: 

7. □ Gesonderte Angaben zu hinteiiegten Mikroorganisrnen oder anderem biologischen Material 

8. □ Sequenzprotokolle fur Nucleotide und/oder Aminosauren in computerlesbarer Form 

9. □ 



Abbildung der Zeichnungen, die 

mit der Zusammenfassung 
verOffentlicht werden soIIfNr.): 


Sprache, in der die 

intemationale Anmeldung deutSCh 
einsereicht wird: 


Feld Nr. DC UNTERSCHRIFT DES ANMELDERS ODER DES ANWALTS 



Der Name jeder unterzeichnenden Person ist neoen aer unterscnrtjizu wiec 
aus dem Antrag ergibt, in welcher Eigenschaft die Person unterzeichnet. 



Dr. Klaus Doerr 
(AV-Nr. 37986) 




1. Datum des tatsachlichen Eingangs dieser « 7 IjflV 1Q00 /« -j « OQ ) 
intemationalen Anmeldung: M u v w~ (17. 1>. 


2. Zeichnungen 

[ 1 einge- 

1 1 gangen; 

1 ! nicht ein- 
1 1 gegangen: 


3. Geandertes Eingangsdatum aufgrund nachtraglich, jedoch 
fristgerecht eingegangener Unterlagen oder Zeichnungen 
zur Vervollstandigung dieser intemationalen Anmeldung: 


4. Datum des fristgerechten Eingangs der angeforderten 
Richtigstellungen nach Artikel 11(2) PCT: 


5. Internationale RecherchenbehOrde , 
(falls zwei oder mehr zustandig sind): 1 jA / 


6. 1 1 Ubermittlung des Recherchenexemplars bis zur 
1 1 Zahlung der Kecherchengebuhr aufgeschoben 




Datum des Eingangs des Aktenexemplars 
beim Intemationalen Buro: 



Formblatt PCT/RO/101 (letztes Blatt) (Juli 1 998) Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



Zusatzfeld Wird dieses Zusatzfeld nicht 



PU/EFTsTuoToTT 

£zr, 50 sollte dieses Blatt dem Antrag nicht beige^^^i 



Blatt Nr. 



erden. 



1 WpimderPlatziBeinemFeldmchtfm'aUeAngabenausre^ IndiesemFallschreibenSie " Fortsetzung von Feld Nr . " [Summer 
des F^ah^ffSd^chen dieAngaben entlprechend derin dem Feld, in dem derPlatz nicht ausreicht, vorgeschnebenen Art und 
Weise. insbesondere: 

d) WrnnmehrakzweiAnmelderund/oderErfmdervorhandensindundkein "Fortsetzungsblatt" zurVerfugungsteht: Indiesem 
() F!n^^b^e "^e^^von Feld Nr. EI" und machen fur jede weitere Person die in Feld Nr. Til vorgeschnebenen 
MiLbmDer In diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist Aer Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders. sofem 
nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist. 

fii) Wenn in Feld Nr. U oder IU die Angabe "die im Zusatzfeld angegebenen Staaten " angekreuzt ist. In diesem Fall schreiben iSie 
( ' "Fotee^gvonFeldNr.U", "FortsetzungvonFeldNr.Iir bzw "Fortsetzung von Feld Nr. II und Nr. Ill und geben den Namen 
de^MunTldersoder die Namen der Anmefder an und nebenjedem Namen den Staat oder die Staaten (und/oder ggf. ARIPO-, 
eurasisches, europaisches oder OAPI-Patent), fur die die bezeichnete Person Anmelder ist. 



(W 



(iv) 



Wenn der in Feld Nr. II oder in genannte ErBnder oder ErBnder/Anmelder nicht tfur aUeBestnmnungsstaaten oder Or die 
SSn Staaten von Amenka als ErBnder benannt ist: In diesem Fall schreiben Sie Fortsetzung von Feld Nr. II , 

defkrSfanS (und/oder ggf. ARIPO-. eurasisches, europaisches oder OAPI- 

Patent), fur die die bezeichnete Person ErBnder ist. 

Wenn zusatzlich zu dem Anwalt oder den Anwalten. die in Feld Nr. N angegeben sind weitere Anwalte bestellt sind. Indiesem 
FaTscfrSs™ "FortsZung von Feld Nr. IV" und machen furjeden weiteren Anwalt die entsprechenden. in Feld Nr. IV 
vorgeschnebenen Angaben. 

WenninFeldNr V beieinem Staat (oder beiO API) die Angabe "Zusatzpatent" oder "ZusatzzertiBkat," oder wenn uiFeldNr. V 
b^wV^MtimS^^y^Serika die Angabe "Fortsetzung" dder "TeMortsetzung"hiimigeRigt wird: Indiesem Fall 
schre"ben sfe von Feld Nr. V" und geben den Namen des betreffenden Staats toder OAPl) an und nachdem Namen 
Sefsofchen Staate(ote&$l)das Aktenzeichen des Hauptschutzrechts oder der Hauptschutzrechtsanmeldung und das Datum 
der Erteilung des Hauptschutzrechts oder der Einreichung der Hauptschutzrechtsanmeldung. 

Wenn in Feld Nr VI die Prioritat von mebr als drei fruheren Anmeldungen beansprucht wird: In diesem Fall srtreiben Sie 
-Fo^tzungZnFe^ 
Angaben. 

Mi) WenninFeldNr VI die fruhere Anmeldung eine ARJPO Anmeldung ist: In diesem \Fall schreiben Sie "Fortsetzung vor. \Feid 
(m) Wenn in re* ' ^ r J J d NunJer der Zeile, in der die die fruhere Anmeldung betreffenden Angaben gemachtsmd 

m^destenle^enS^ 
die fruhere Anmeldung erfolgte. 

2 Wenn im Hinblick aufdie Erklarung bzgl. vorsorglicberBestunmungeninFeldNrV der Anmelder Staaten von dieserEM^ng 
ausrSeTm^ht:Indtesem Fall fchrtiben Sie^Bestimmung(en) S die von der Erklarung bzgl. vorsorghcherBestimmungen 
aZger^mmen ^t(!ind) " und geben den Namen oder den ZweibucHstaben-Code jedes so ausgeschlossenen Staates an. 

1 Wenn der Anmelder fur ireendein Bestimmungsamt die Vorteilenationaler Vorschriften betreffend unscbadUcheOfTenbarungoder 
Ausn%unen vol?d^ nimmt: In diesem Fall schreiben Sie EMarung betreffend unschadhche 

Of^b^gZerZsnalmei fvon der NeuheitsschidlichkeiC und geben im foleenden die entsprechende grklarungab. 

Feld Nr. IX. Unterschrift des Anmelder oder des Anwalts 



(vi) 



Dirk Vanderzande 



/ Joanjgs Gelan 



Jilt va/v, Dacuiuju 

Albert van Breemen 



Michael van der Borght 



Anna Issaris Laurence Lutsen 



A ■ 



Margreet! de Kok Willi Kreuder 



FormblattPCT/RO/101 (Zusatzblatt) (Juii 1998; Nachdruck Juli 1999) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



numtmr 159055 ' 

Oat* of Deposit 

.tune 14. ?noi - 

) hcrp.'„ . r; • ' ' t,*-jv f !- , 3 papar or tH ts 
being c^;. .- • -t^d State* I 

5e^:^ ' -7 :: r \icm to 

A-si-jac • :'-r 1 10 on in* 

^te un i >fl »cii mrt i# Box 

PCT. Cnirmissioner for Patents, 
-C arrie A . McP.herg on- 
(Typ&c ^cnarr.fofptnonmttMNi 
paper/-: <_ 

' ^'/- t ■■■•■(■>* ! 

(Signature of person mailing paper off«#) 



VERTRAG UBER ^INTERNATIONALE ZUSAMjENAnDCIT AUr DCM 

GEBIET DES PATENTWESE^ RECD 0 4 APR 2001 



PCT ' VVIPO 

INTERN ATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



PCT 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
1998/F135 PCT 


siehe Mitteilung uber die Ubersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prijfungsberichts (Forrnblatt PCT/IPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/08830 


Internationales Ar\me\dedatun}(Tag/Monat/Jahr) 
17/11/1999 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
15/12/1998 



Internationale Patentklassifikation (IPK) oder nationale Klassifikation und IPK 
C08G61/02 



Anmelder 
AXIVA GMBH 



1. Dieser Internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der internationalen vorlaufigen Prufung beauftragten 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermittelt. 



2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 4 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

□ AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich um Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinten zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



I 


s 


Grundlage des Berichts 


II 


n 


Prioritat 


III 


□ 


Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 


IV 


n 


Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 


V 




Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 


VI 


□ 


Bestimmte angefuhrte Unterlagen 


VII 


□ 


Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 


VIII 




Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 





Datum der Einreichung des Antrags 
06/07/2000 


Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
30.03.2001 


Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 

N Europaisches Patentamt - P.B. 5818 Patentlaan 2 
AY)) NL-2280 HV Rijswijk - Pays Bas 
Ziy' Tel. +31 70 340 - 2040 Tx: 31 651 epo nl 
Fax: +31 70 340 - 3016 


Bevollmachtigter Bediensteter y<^^^\ 
Paaiman, R (l ^ ij 

J/ 

Tel. Nr. +31 70 340 3495 



Formbiatt PCT/IPEA/409 (Deckblatt) (Januar 1994) - 



INTERN ATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/08830 



I. Grundlage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikef 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprungiich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, weii sie keine Anderungen enthalten.): 
Beschreibung, Seiten: 

1-12 ursprungliche Fassung 



Patentanspruche, Nr.: 

1-5 ursprungliche Fassung 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung Oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich um 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ rjje Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die 

internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, da3 das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, dafB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 



Formblatt PCT/IPEA/409 {Felder 1-VlllrBlatt 1) (JulM998h 



INTERN ATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/08830 



5. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 
angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde iiber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzbiatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 
beizufugen). 



6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 1-5 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 1-5 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-5 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 



VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen Oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in vollem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 
siehe Beiblatt 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder t-VIII, Blatt 2) (Juli 1998)- 



INTERN ATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/08830 



Box V 

D1 : EP-A-0 705 857 (HOECHST AG) 1 0. April 1 996 (1 996-04-1 0) 
D2: ISSARIS A ET AL: 'Polymerization of a p-quinodimethane derivative 
to a precursor of poly(p-phenylene vinylene)-indications for a free radical 
mechanism 1 POLYMER, GB, ELSEVIER SCIENCE PUBLISHERS B.V, Bd. 
38, Nr. 10, 1. Mai 1997 (1997-05-01), Seiten 2571-2574, XP004059760 
ISSN: 0032-3861 

1. D1 offenbart ein Verfahren zur Herstellung von Polymeren wie definiert im 
Anspruch 1 der Anmeldung. Als Losungsmittel kann in Zusammenhang mit einer 
Base wie NatBuO, u.a. Glycerin oder MMF eingesetzt werden (Seite 8, Z. 19-20, 
Seite 10, z. 3 und Beispiel 9). 

Aus D2 jedoch geht hervor, daB wahrend der Polymerisation einer Sulfinyl-Xylol- 
Verbindung, t-Butanol und ein MMF-Anion gebildet wird, wobei das MMF- An ion 
als Base funktioniert und erwartungsgemaB t-Butanol daher als Losungsmittel 
(D2, Seite 2571 , Spalte 2, Z. 25-26) fungieri. 

Beispiel 9 (D1) offenbart eine Polymerisation von einer Sulfinyl-Xylol-Verbindung 
in Anwesenheit von MMF und NatBuO. Somit sind (in-situ) t-Butanol als 
Losungsmittel und ein MMF-anion als Base im Reaktionsgemisch anwesend. 

Somit ist der Gegenstand der Anspruche 1-5 nicht neu. 

Box VIII 

Die Formel II im Anspruch 1 oder Seite 4, erscheint unklar in dem "p" nicht 
definiert ist. Wenn "p" als "para" definiert ist, wird vorgeschlagen, "p" schrag 
einzufugen. 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 1) (EPA-April 1997) " 



PATENT COOPERATION TREATY 

PCT 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 

(PCT Article 36 and Rule 70) 



1° 



Applicant's or agent's file reference 
199S7F135PCT 


FOR FURTHER ACTION SeC Notiflcatlon of Transmittal of International 
Preliminary Examination Report (Form PCT/IPEA/416) 


International application No. 

PCT/EP99/08830 


International filing date (day/month/year) 
17 November 1999 (17.1 1.99) 


Priority date (day/month/year) 

15 December 1998 (15.12.98) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 
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International application No. 

PCT/EP99/08830 



, Basis of the report 



This report has been drawn on the basis of {Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 1 4 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

| | the international application as originally filed. 

[X] the description, pages f as originally filed, 

pages filed with the demand, 

pages , filed with the letter of 

, filed with the letter of __ , 



El 



the claims, 



pages 

Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos, 
Nos. 



1-5 



, as originally filed, 

, as amended under Article 1 9, 

, filed with the demand, 

, filed with the letter of 

, filed with the letter of 



| | the drawings, sheets/fig 
sheets/fig _ 
sheets/fig _ 
sheets/fig _ 



, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
, filed with the letter of 



2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

I 1 the claims, Nos. 

I I the drawings, sheets/fig 



3. ["I This re P° rt has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 

4. Additional observations, if necessary: 
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International application No. 
PCT/EP 99/08830 


V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 


]. Statement 




Novelty (N) Claims 


YES 


Claims 


i O NO 


Inventive step (IS) Claims 


YES 


Claims 


1-5 NO 


Industrial applicability (IA) Claims 


1-5 YES 


Claims 


NO 


2. Citations and explanations 




Reference is made to the following documents: 


Dl: EP-A-0 705 857 (HOECHST AG) 10 April 1996 (1996-04- 


10) , 




D2: 1SSARIS ET AL.: "Polymerization of 


a p- 


quinodimethane derivative to a precursor of poly(p- 


phenylene vinylene ) --indications for a free radical 


mechanism" POLYMER, GB, ELSEVIER SCIENCE PUBLISHERS 


B.V., Volume 38, Number 10, 1 May 1997 (1997-05-01), 


pages 2571-2574, XP004059760 ISSN: 


0032-3861. 


1. Document Dl discloses a method for 


producing 


polymers as defined in the present Claim 


1. Glycerin, 


among others, or MMF can be used as a solvent in 


conjunction with a base such as NatBuO (page 8, lines 19- 


20; page 10, line 3; Example 9). 




However, it follows from D2 that during the polymerization 


of a suf inyl-xylol compound, t-butanol and an MMF anion 


are formed, the MMF anion functioning as 


a base and 


therefore it is to be expected that t-butanol would be 


acting as the solvent (see D2 : page 2571, 


column 2, lines 


25-26) . 
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Example 9 of Dl discloses a polymerization of a sufinyl- 
xylol compound in the presence of MMF and NatBuO. 
Accordingly, t-butanol and an MMF anion are present (in 
situ) in the reaction mixture as a solvent and a base, 
respectively . 

Therefore the subject matter of Claims 1-5 is not novel. 
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VIII. Certain observations on the international application 

The following observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the question whether the claims are fuliv 
supported by the description, are made: 

Formula II in Claim 1 and on page 4 appears to lack 
clarity in that "p" is not defined. If w p" is defined as 
"para," it is suggested to insert w p" in italics. 
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DIE INTERNATIONALE ZUSAMiNARBEn* 



EM GEBIET DES PATENTWESHi 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(ArUkel 18 80wte Regeln 43 und 44 PCT) 



Aktenzetchen dee Anmektere oder Amvaks 

1998/F135 PCT 


WEfTFRES slehe MftteHung Qber die Obermfttking dee kntematkmalen 

Recherchenbeflchts (Formbiatt PCT/ISA/220) sowle, sowert 
VORQEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Intemationatoe Aktenzeichen 

PCT/EP 99/08830 


Internationales AnmeWedatum 
(Te&Monat/Jahr) 

17/11/1999 


(FrOheetee) PriortUtadatum (Tag/Monat/Jahr) 

15/12/1998 


Anmekter 

AXIVA GMBH 



Dteser Internationale Rechefchertberlcht wurde von der IntematfonaJen Recherchenbeh6rde eretellt und wird dem Anmekter gemaB 
Artikel 18 ubermlttelt Eine Kopie wird dem Intemationalen Buro Obermltteft 

Dieeer Internationale Rechen^enbericht umfaBt kisgesamt __3 Blatter. 

|X| Daruber hlnaus Hegt Ihm Jewells eine Kopie der In dleeem Berlcht genannten Unterlagen zum Stand der Technlk bel. 



b. 



Grundkage dm Berichts 

a. Hlnsichtttch der Sprache 1st die Internationale Recherche auf der Qrundlage der intemationalen Anmeldung In der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sle elngerelcht wurde, sofem unter dtesem Punkt nichts anderes angegeben tot 

| | Die Internationale Recherche 1st auf der Grundlage elner bel der Behorde elngerelchten Obersetzung der Intemationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

Hlnsichtiich der In der intemationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- undfoder Aminc^Aureeequenz 1st die Internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolte durchgefuhrt worden, das 
| | In der Intemationalen Anmeldung In Schntflcher Form enthalten 1st 

zusammen mil der Intemationalen Anmeldung In ccimputerlesbarer Form elngerelcht worden tot 
bel der Behorde nachtraglch In schrtftllcher Form elngerelcht worden 1st 
bei der Behorde nachtragHch In computerlesbarer Form elngerelcht worden 1st 

Die ErkJarung, daB das nachtraglch eingeretehte schrfWche Sequenzprotokoll nlcht Qber den Offenbamngsgehalt der 
IrrternattonaleQ Anmeldung tan AnmekJezeKpunkt hkiausgeht, wurde vorgelegt 

Die Erkiarung, daB die In cornputertesbarer Form erfaBten Irrforrnationen dem schrtftflchen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



2. 

a 

4. 



| | Bestimmte AnsprQche haben sich als nicht recherchierbar emieeen (slehe Fekl I). 
[~| MangeJnde Einheitfichkeit der Erfindung (slehe Fekl II). 

Hlnsichtiich der Bezeichnung der Erfindung 

pT] wird der vom Anmekter elngerelchte Worttaut genehmlgt 
| | wurde der Wortlaut von der Behorde wie foigt festgesetzt 



Hlnsichtiich der Zusainrnenfassung 

|Y] wird der vom Anmekter elngereichte Wortlaut genehmlgt. 

wurde der Worttaut nach Regel 38.2b) in der In FeW III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt Der 
| | Anmekter karm der Behorde Innerhat) elnes Monats nach dem Datum der Absendung dieses Irrtematlonalen 

Redierchenberichts eine Stelungnahme vortegen. 

Folgende Abbfldung der Zetchnungen 1st mt der Zusammenfassung zu veroffentlchen: Abb. Nr. 



| | wte vom Anmekter vc<g^echlagen Q keinederAbb. 

| | well der Anmekter sebst kelne AbbikJung vorgeschiagen hat 
| | well diese AbbMung dte Erfindung besser kennzelchnet 



Fc>rrnblatt PCT/1SA/210 (Blatt 1) (Jul! 1968) 
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A. KLA88IFIZ1ERUNQ DES ANMELDUNQ8QEQEM8TANDES 

IPK 7 C08G61/02 C08G61/12 



Nach der Inmnetflcnalen PaterrtMaaaHfcatton (IPK) Oder nacri der natlanalen KlassHIKaflon ml der IPK 



B. RECHERCHIERTE OEBIETE 



Recherohterter MndeelprOMoff (KJaaefflkaltonaeyBtem md Klaasrflkatlorissymboie ) 

IPK 7 C08G H01B 



Recherchierte aber n*cht zum MndeetpcOtetoff gehoceode Vero^fenttlchungen, sowett deee enter d(e i-echerchieften Getiete falen 



WShrend der IntematfonaJen Recherche koneuttierte elektronteche Datenbank (Name der Datenbank una evK. verwendete Suchbe^rtffe) 



a ALS WE8GNTUCH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorle* 


Bezetehnung der VerxifTentlchung, sowett erfordertteh inter Angabe der hi Betracht kommenden Tele 


Betr. Anapruch Nr. 


X 


EP 0 705 857 A (HOECHST AG) 


1-3 




10. April 1996 (1996-04-10) 






Selte 8, Zelle 19 - Zelle 20 




Y 


Seite 10, Zelle 13 


1-5 


Y 


ISSARIS A ET AL: "Polymerization of a 


1-5 




p-qul nodi methane derivative to a precursor 






of poly(p-phenylene vinyl ene) — Indications 






for a free radical mechanism" 






POLYMER , GB , ELSEVIER SCIENCE PUBLISHERS 






B V 






Bd/38, Nr. 10, 1. Ma1 1997 (1997-05-01), 






Selten 2571-2574, XP004059760 






ISSN: 0032-3861 






Selte 2571, Spalte 2, Zelle 23 - Zelle 26 






-/- 





Wettere Verdfferrtlchungen dnd der Fortsetzung von Fe*d C zu 
entnehrnen 



Slehe Anhang Patentfamie 



* Beeondere Kategoden von angegebenen Vercffentktiungen 

"A" VerofrerrtlWiuia die den allgemetoen Stand der Technic defWert, 
aber rOcht ale beeonder* bedeutsam anzueehen let 

"E" atteree Dokument das jedoch eret am oder nach dem IntemaHonaien 
Anmeldedatum veror T ei t tlcht worden let 

"L" Verc*fen«lchung, de geei^pet let eJnen PrkHttatsanepruch zwelfetiaft er- 
achefrien zu iaeeen. oder durch de das Ver&ffentllchurigedatum elner 
anderen Im Recherehenbericht genarmten Vefotfertftchlrig belegt werden 
9c4 oder die aue eciem anderen beeonderen Quid angegeben 1st (wte 
auegerOhrt) 

"O" Veroftentlchuna die etch auf elne mundlche Offenbaiung. 

elne Benutzung, elne Aueetellurtg oder andere MaBnahmen bezJeht 
"P" Veroffernllchuna die vor dem ntemafloneien Anmetdedaturn, aber nach 
dem beanapcuchten Prtom*t»danjrn veroffentfcht worden let 



"T" Spatere Veroflentlchuig, de nach dem fcitematlonaien Anmeldedatum 
oder dem PrkMttatsdatum verbffentlcht word en let und mtt der 
Anmetdung nicht kolkJert, sondem nur zum Veretandnto dee der 
EnVKhrtg zugruiddlegenden Prttzlpe oder der Ihr zugrundeUegenden 
Theorie angegeben m 

"X" Ver&fferrtllchung von beeonderer Bedeutung; die beanapruchte Erflndung 
karm allein aufound dleeer Veroffentllchung nJcht ala neu oder auf 
erfbidleriecher T&dgkelt beruhend betrachtet werden 

T Vefoffendtehung von beeonderer Bedeutuig; die beanepnjchte Erflndung 
kann nlcht als auf erfrtdertecher Tafldtett beruhend betrachtet 
werden. wem die Veroifertlehung mtt elner oder mehreren anderen 
Veroltentlchungen deeer Kategorle In Verbtodung gebracht wlrd und 
deee Verbtidung fur eanen Fachmann nahetegendlet 

&" Veiofrendlchujig, die Kttdled dereefcen Patentfamlle let 



Datum dee Abechlusaee der hitematlonalen Rechetche 

24. Februar 2000 


Abeendedatum dee IrtematlonaJen Recherchenberlchts 

07/03/2000 


Name und Poetanechtffl der Internatlonalen Re<*ieichetibehorde 
EuropaJechee Patentamt P.B, 5818 Paterrttaan 2 
NL -2280 HV FBfewfJk 
Td. (401-70)340-2040. Tx. 31 661 eponi, 
Fax: (+31-70) 34O-3016 


BevoJknachtfgter Bedensteter 

Paalman, R 



PCT/18A/210 (Blatt 2) (JUl 1902) 



Selte 1 von 2 



INTERNATIONA 



RECHERCHENBERICHT 



PCT/EP 99/08830 



C<FortMtRing) ALS WE8EMTUCH ANQESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie* Bezetcrmng der Vertflertlchung, eowett erfortet^ iriter AnQe^ def in Betracrt kon»ri«fioen Tele 



Betr. Aneoruch Nr. 



VANDERZANDE D J ET AL: "A GENERAL 
APPROACH TO PRECURSORS FOR POLY(ARYLENE 
VINYLENE) DERIVATIVES: MECHANISM, SCOPE 
AND MODIFICATIONS" 

MACROMOLECULAR SYMPOSIA, DE ,WILEY VCH, 
WEINHEIM, 

Bd. 125, 1. Januar 1998 (1998-01-01), 
Selten 189-203, XP000738960 

ISSN: 1022-1360 
Selte 195; Tabelle II 

WO 91 15534 A (ALLIED SIGNAL INC) 
17. Oktober 1991 (1991-10-17) 
Selte 23, Zelle 24 

US 4 766 198 A (HARPER KEVIN ET AL) 
23. August 1988 (1988-08-23) 
Spalte 4, Zelle 63 - Zelle 64 



1-5 



1-5 



1-5 



FomttaftPCTA3*210(FGrtMto«iQvonBtatt2) {XM 1992) 



Selte 2 von 2 



INTERNAT10NALER RECHERCHENBERICHT 



99/08830 



C(FortMtzung) AL8 WE8EMTUCH ANGESEHENE UNTERLAQEN 



Kategorie 9 Bezeto*xiig der VertJflertichu^ 



Betr. Anspruch Nr. 



VANDERZANDE D J ET AL: "A GENERAL 
APPROACH TO PRECURSORS FOR POLY(ARYLENE 
VINYLENE) DERIVATIVES: MECHANISM, SCOPE 
AND MODIFICATIONS" 

MACROMOLECULAR SYMPOSIA, DE, WILEY VCH, 
WEINHEIM 

Bd. 125, 'l. Januar 1998 (1998-01-01), 
Selten 189-203, XP000738960 

ISSN: 1022-1360 
Seite 195; Tabelle II 

WO 91 15534 A (ALLIED SIGNAL INC) 
17. Oktober 1991 (1991-10-17) 
Seite 23, Zeile 24 

US 4 766 198 A (HARPER KEVIN ET AL) 
23. August 1988 (1988-08-23) 
Spalte 4, Zeile 63 - Zeile 64 



1-5 



1-5 



1-5 



Fam&mn PCTA8A/210 (RvtMtoung von Btatt 2) (AM 1 W2) 



Seite 2 von 2 



INTERNATIONALER ^bHERCHENBERICHT 

Angaben zu Verirtentfkhinoen, <Je zur adben Patentfamlte gehdren 



Aktenze*ch«n 



PCT/EP 99/08830 



lm Rechorchenbericht 
angefuhrtas Patentdokument 



Datum der 
VerdffentMchung 



Mttglted(er) der 
PatentfamUle 



Datum der 
VertXferrtilchung 



EP 0705857 



U0 9115534 



10-04-1996 



17-10-1991 



DE 69514604 D 
JP 8113629 A 
US 5763539 A 



KEINE 



24-02-2000 
07-05-1996 
09-06-1998 



US 4766198 



23-08-1988 



AT 
CA 
EP 
JP 
US 



49770 T 
1265295 A 
0182548 A 
61148231 A 
4808681 A 



15-02-1990 
30-01-1990 
28-05-1986 
05-07-1986 
28-02-1989 



Fomttaa PCTA8A/210 (Anhang P**r**n**HJiM 



INTERNATI^PlL search report 



r Application Ho 

PCT/EP 99/08830 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER 

IPC 7 C08G61/02 C08G61/12 



Accordfrig to International Patent aaaafflcatlon (IPC) or to both national dasetttcallon and IPC 



B. FIELDS SEARCHED 



Mnfcnum documentation searched (cteasfflcation system tolowed by classification syrnboia) 

IPC 7 C08G H01B 



Documentation searched other than rnrfrvknurn documentation to the extent that such documents are Included In the Adds searched 



Bectronic data base consulted during the kiternatlonai search (name of data base and, where practical, search terms used) 



C. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category 8 


Citation of document with Indication, where appropriate, of the relevant passage* 


Relevant to data No. 


X 


EP 0 705 857 A (HOECHST AG) 


1-3 




10 April 1996 (1996-04-10) 






page 8, line 19 - line 20 




Y 


page 10, line 13 


1-5 


Y 


ISSARIS A ET AL: "Polymerization of a 


1-5 




p-qui nodi methane derivative to a precursor 






of poly(p-phenylene vinyl ene) — indications 






for a free radical mechanism" 






POLYMER, GB, ELSEVIER SCIENCE PUBLISHERS 






B V 






vol! 38, no. 10, 1 May 1997 (1997-05-01), 






pages 2571-2574, XP004059760 






ISSN: 0032-3861 






page 2571, column 2, line 23 - line 26 






-/- 





0 



Further documents are Isted In the continuation of box C. 



Patent family members are isted ki annex. 



' Special categories of cited documents : 

A" document deflntig the general state of the art which Is not 

considered to be of particular relevance 
"E" earlier document but pubished on or after the krtematlonal 
fling date 

V document which may throw doubts on priority ctakrW«)or 
which ts cited to establish the publication date of another 
citation or other special reason (as specified) 

"O" document referring to an oral dtocioeure, use, exhfcrtion or 
other means 

"P" document pubished prior to the hnrtefnatlonaJ flbig date but 
later than the priority date claimed 



T later doournerrt published after the bitemational fflig date 
or priority date and not ki conflct wfth the appication but 
died to understand the principle or theory underlying the 
Invention 

"X" document of particular relevance; the claimed kwention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
bivoive an Inventive step when the document Is taken alone 

"V document of particular relevance; the claimed Invention 

cannot be considered to Involve an Inventive step when the 
document Is cornbtied with one or more other such docu- 
mented such combt-ation being obvious to a person sidled 
fci the art 

document member of the same patent famly 



Date of the actual completion of the kitemationeJ search 

24 February 2000 


Date of mallng of the International search report 

07/03/2000 


Name and ma! big address of the ISA 

European Patent Office. P.B. 5816 Patentiaan 2 
NL-2260HVR1JSW1* 
Tel. (431-70) 340-2040, Tx. 31 661 epo nJ. 
Fax: (431-70) 340-3016 


Authorized ofneer 

Paalman, R 



page 1 of 2 



INTERn^WONAL SEARCH REPORT 



No 



PCT/EP 99/08830 



C(Contmuation) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 

Category * Citation at doctmerrt. wtfri fritJcatl on, where appropriate, of tne Levant pawaQee 



R«*evant to dsttn No. 



VANDERZANDE D J ET AL: "A GENERAL 
APPROACH TO PRECURSORS FOR POLY(ARYLENE 
VINYLENE) DERIVATIVES: MECHANISM, SCOPE 
AND MODIFICATIONS" 

MACROMOLECULAR SYMPOSIA, DE, WILEY VCH, 
WEINHEIM, 

vol. 125, 1 January 1998 (1998-01-01), 
pages 189-203, XP000738960 

ISSN: 1022-1360 
page 195; table II 

W0 91 15534 A (ALLIED SIGNAL INC) 
17 October 1991 (1991-10-17) 
page 23, line 24 



1-5 



US 4 766 198 A (HARPER KEVIN 
23 August 1988 (1988-08-23) 
column 4, line 63 - line 64 



ET AL) 



1-5 



1-5 



Form PCT/I&V210 (ccrifrmJrtOT or »«oond rf>*«1) (Jtfy 



page 2 of 



2 



I INTERN A^^NAL SEARCH REPORT 

Information on patent family mtn>b«r» 



I Application No 

PCT/EP 99/08830 



Patent document 
cited in search report 



Ptirfcation 
date 



Patent family 
members) 



PiiiHcatJon 
date 



EP 0705857 



10-04-1996 



DE 69514604 D 
JP 8113629 A 
US 5763539 A 



W0 9115534 



17-10-1991 



NONE 



US 4766198 



23-08-1988 



AT 
CA 
EP 
JP 
US 



49770 T 
1265295 A 
0182548 A 
61148231 A 
4808681 A 



24-02-2000 
07-05-1996 
09-06-1998 



15-02-1990 
30-01-1990 
28-05-1986 
05-07-1986 
28-02-1989 



Fern PCT718A/210 (patent tenfy m*x) (JUy 1M2) 



PCT 




L.TORGANISATION FOR GEISTIGES EIGENTUM 
Internationales Biiro 

INTERNATIONALE ANMELDUNG VEROFFENTLICHT NACH DEM VERTRAG OBER DIE 
INTERNATIONALE ZDS AMMEN ARBEIT AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS (PCT) 



(51) Internationale Patentklassifikation 7 : 
C08G 61/02, 61/12 



Al 



(11) Internationale VerotTentlichun^snummer: WO 00/35987 

(43) Internationales 

Veroftentlichungsdatum: 22. Juni 2000 (22.06.00) 



(21) Internationales Aktenzeichen: PCT/EP99/08830 

(22) Internationales Anmeldedatum: 17. November 1999 

(17.1 1.99) 



(30) Prioritiitsdaten: 

198 57 661.7 15. Dezember 1998 (15.12.98) Dli 



(71) Anmelder (fur allc Bestimmungsstaaten ausser US): AXIVA 

GMBH [DE/DE]; D-65926 Frankfurt am Main (DE). 

(72) Krfinder; und 

(75) Krfinder/Anmelder (nur fir US): VANDERZANDE, Dirk 
[BE/BE]; Parklaan 22, B-3740 Bilzen (BE). GELAN, 
Joanes [BE/BE]; Poreistraat 16, B-3600 Genk (BE). 
VAN BREEMEN, Albert [NL/NL]; Bastcnakenlaan 7, 
NL-5628 XA Eindhoven (NL). VAN DER BORGHT, 
Michael [BE/BEJ; Beirenmolenstraat 24, B-2300 Turn- 
hout (BE). ISSARIS, Anna [BE/BEJ; Haagdoornlaan 17, 
B-3511 Kuringen (BE). LUTSEN, Laurence [FR/FRJ; 
Appanement 16. 65, rue Gustave Fontaine, F-59210 
Coudekerque-Branehe (FR). DE KOK. Margreet [NL/NL]; 
Bastenakenlaan 7, NL-5628 XA Eindhoven (NL). 
KREUDER, Willi [DE/DE]; Sertoriusring 13. D-55126 
Mainz (DE). 



(81) Bestimmungsstaaten: AE, AL, AM, AU, AZ, BA, BB, BG, 
BR, BY, CA, CN, CR, CU. CZ, DM, EE, GD, GE, HR, 
HU, ID, 1L, IN. IS, JP, KG, KP, KR, KZ, LC, LK, LR, 
LT, LV, MD, MG, MK, MN, MX, NO, NZ, PL, RO, RU, 
SG, SI, SK, TJ, TM, TR, TT, UA, US, UZ, VN, YU, ZA, 
ARIPO Patent (GH, GM, KE, LS, MW, SD, SL, SZ, TZ, 
UG, ZW), eurasisches Patent (AM, AZ, BY, KG, KZ, MD, 
RU, TJ, TM), europaisches Patent (AT, BE, CH, CY, DE, 
DK, ES, FI, FR, GB, GR, IE, IT, LU, MC, NL, PT, SE), 
OAPI Patent (BF, BJ, CF, CG, CI. CM, OA, GN. GW, ML. 
MR, NE, SN, TD. TG). 

VerofTentlieht 

Mil internationalem Recherchenberichi. 



(54) Title: METHOD OF PRODUCING DERIVATIVES OF POLYARYLENE VINYLENE 

(54) Bc/eiehnung: VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG VON DERIVATEN DES POLYARYLENVINYLEN 

(57) Abstract 

The invention relates to a selected method of producing polyarylene vinylene. Said conjugated polymers can be used in 
electroluminescence methods. 

(57) Zusammenfassung 

Die vorhegende Erhndung betrifft ein ausgewahltes Verfahren zur Herstellung von Polyarylenvinylenen. Diese konjugierten Polymere 
sind fur Elektrolumineszenzanwendungen geeignet. 



LED1GUCH ZVR INFORMATION 

„~ r C ^ eS , ZU u Identifizierun ^ von PCT-Venragsstaaten auf den Kopfbogen der Schriften, die Internationale Anmclduneen ecmass dem 
PC 1 verottentlichen. 



AL Albanien ES 

AM Armenien FI 

AT OsicttokIi KK 

AT A astral icn (;A 

AZ Aserhauischan GB 

BA Bosnicn Herzegowma GL. 

BB Barbados <;n 

BE B.:lgien GN 

BF Burkina Fiso GR 

BG Bulgarien HL 

B.l Brnin IE 

BR Bras i lien IL 

BY Belarus IS 

CA K.inada IT 

CF Ze-ntralatrikanische Rcpublik JP 

CG Kongo KL 

C1I Schwciz KG 

CI C.Mc d'lvoire KP 

CM Karnenm 

CN China KK 

CV K.iba KZ 

CZ Tschcchische Republik LC 

I)K Deut sen land LI 

I)K Danemark LK 

EK Em Lin d LR 



Spanien LS 

Filmland LT 

Frank re ifh LL 

Gabun LY 

Vereinigtes Konigreich MC 

Georgien MD 

Ghana MG 

Guinea MK 
Gnechenland 

Unpam ML 

Irland MN 

Israel MR 

Island M\V 

Itahen MX 

Japan \e 

Kenia SL 

Kirgisistan \o 

Demokratische Volksrepublik NZ 

Korea PL 

Rcpublik Korea PT 

Kasachstan KO 

St. Lucia KL 

Liechtenstein SD 

Sn Lanka SE 

Liberia SG 



Lesotho SI 

Lttauen SK 

Luxemburg SN 

Lett land SZ 

Monaco TD 

Rcpublik Moldau TG 

Madagaskar tj 

Die ehemalige jugoslawische TM 

Republik Ma/edonten TR 

Mali TT 
Mongolei 

Mauretanien L ! G 

Malawi I'S 
Mexiko 

Niger t'Z 

Niederfande VN 

Norwegen YC 

Neuseeland Z\V 

Pol en 

Portugal 

Rumanien 

Russische Federation 

Sudan 

Schweden 

Singapur 



Slowcnien 

Slowakei 

Senegal 

S was i land 

Tschad 

Togo 

Tadschikistan 
Turkmenistan 
Turkei 

Trinidad und Tobago 

Ukraine 

Uganda 

Vereinigte Staaien von 

Amerika 

Usbekistan 

Vietnam 

Jugoslawien 

Zimbabwe 



WO 00/35987 



PCT/EP99/08830 



Verfahren zur Herstellung von Derivaten des Polyarylenvinylen 
Beschreibung 

5 Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von 

Polyarylenvinylenen. Diese konjugierten Polymere sind unter anderem fur 
Elektrolumineszenzanwendungen geeignet. 

Es besteht ein hoher industrieller Bedarf an grofiflachigen Festkorper-Lichtquellen fur 
10 eine Reihe von Anwendungen, uberwiegend im Bereich von Anzeigeelementen, der 

Bildschirmtechnologie und der Beleuchtungstechnik. Die an diese Lichtquellen 
gestellten Anforderungen konnen zur Zeit von keiner der bestehenden Technologien 
vollig befriedigend gelost werden. 

15 Als Alternative zu herkommlichen Anzeige- und Beleuchtungselementen, wie 

Gluhlampen, Gasentladungslampen und nicht selbstleuchtenden 
Flussigkristallanzeigeelementen, sind bereits seit einiger Zeit Elektrolumineszenz 
(EL)-materialien und -vorrichtungen, wie lichtemittierende Dioden (LED), in 
Gebrauch. 

20 

Neben anorganischen Elektrolumineszenzmaterialien und -vorrichtungen sind seit 
etwa 30 Jahren auch niedermolekulare, organische Elektrolumineszenzmaterialien 
und -vorrichtungen bekannt (siehe z.B. US-A-3, 172,862). Bis vor kurzem waren aber 
solche Vorrichtungen in ihrer praktischen Anwendbarkeit stark eingeschrankt. 

25 

In der EP-A-0,423,283 und der EP-A-0,443,861 sind Elektrolumineszenz- 
vorhchtungen beschrieben, die einen Film aus einem konjugierten Polymer als 
lichtemittierende Schicht (Halbleiterschicht) enthalten. Solche Vorrichtungen bieten 
zahlreiche Vorteile, wie die Moglichkeit, groftflachige, flexible Displays einfach und 
30 kostengunstig herzustellen. Im Gegensatz zu Flussigkristalldisplays sind 

Elektrolumineszenzdisplays selbstleuchtend und benotigen daher keine zusatzliche 
ruckwartige Beleuchtungsquelle. 

Eine typische Vorrichtung nach EP-A-0,423,283 besteht aus einer lichtemittierenden 
Schicht in Form eines dunnen, dichten Polymerfilms (Halbleiterschicht), der minde- 
35 stens ein konjugiertes Polymer enthalt. Eine erste Kontaktschicht steht in Kontakt 

mit einer ersten Oberflache, eine zweite Kontaktschicht mit einer weiteren Oberflache 
der Halbleiterschicht. Der Polymerfilm der Halbleiterschicht hat eine genugend 
geringe Konzentration von extrinsischen Ladungstragern, so dafi beim Anlegen eines 
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elektnschen Feldes zwischen den beiden Kontaktschichten Ladungstrager in die 
Halbleiterschicht eingebracht werden, wobei die eine Kontaktschicht positiv 
gegeniiber der anderen wird. und die Halbleiterschicht Strahlung aussendet. Die in 
solchen Vorrichtungen verwendeten Polymere sind konjugiert. Unter konjugiertem 
5 Polymer versteht man ein Poiymer, das ein deiokalisiertes Elektronensystern entlang 

der Hauptkette besitzt. Das delokalisierte Elektronensystern verleiht dem Polymer 
Halbleitereigenschaften und gibt ihm die Moglichkeit, positive und/oder negative 
Ladungstrager mit hoher Mobilitat zu transportieren. 

10 In EP-A-0,423,283 und der EP-A-0.443,861 ist als polymeres Material fur die 

lichtemittierende Schicht Poly(p-phenylenvinylen) beschrieben, welches mit Alkyl-, 
Alkoxy-, Halogen- oder Nitrosubstituenten am aromatischen Kern modifiziert werden 
kann. Derartige Polymere sind seither in einer grofien Anzahl von Studien 
untersucht worden und gerade dialkoxysubstituierte PPVs sind schon sehr weit in 

15 Richtung Anwendungsreife hin optimiert worden (vgl. z. B. J. Salbeck, Ber. 

Bunsenges. Phys. Chem. 1996, 100, 1667). Allerdings kann die Entwicklung 
derartiger Polymere keinesfalls als abgeschlossen betrachtet werden. So sind unter 
anderem immer noch Verbesserungen hinsichtlich der Lebensdauer, der 
Bestandigkeit und auch der erzielbaren Farbe notig. Die am weitesten entwickelte 

20 obengenannte Polymerklasse, Dialkoxy-PPV, ist namlich nur zur Emission orange- 

roten Lichtes geeignet. 

Die vorstehenden Polymeren sind nur in unbefriedigender Ausbeute zuganglich. 
Typische Polymerisationen ergeben typischerweise Ausbeuten von nur 70 % der 
25 Theorie, oft sogar nur weniger als 50 %. 

Es besteht daherein grower Bedarf an wirtschaftlichen Verfahren zur Herstellung von 
Polyarylenvinylenen. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung von 
30 Polymeren der Formel (I) 



A 2 




worin Ar die Bedeutung Ar und/oder Ar 2 annehmen kann und 
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Ar 1 ein aromatisches Ringsystem mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen, der 

gegebenenfalls ein oder mehrfach mit C 1 -C 2 o-Alkyl, Ci-C 20 -Alkoxy, C 3 -C 20 - 
verzweigtem Aikyl, Phenyl oder Benzyl-Resten substituiert sein kann, und 
gegebenenfalls bis zu 4 Heteroatome aus der Gruppe Sauerstoff, Schwefel 
und Stickstoff im aromatischen Ringsystem enthalten kann, bedeutet, 

Ar 2 fur einen Rest der Forme! 




(R a ) P 

steht bei dem 
Y gleich oder verschieden, CH oder N; 
Aryl eine Arylgruppe mit 4 bis 14 C-Atomen; 

R a , R b gleich oder verschieden eine geradkettige oder verzweigte oder 

cyclische Alkyl- oder Alkoxygruppe mit 1 bis 20 C-Atomen, wobei ein 
oder mehrere nicht benachbarte CH 2 -Gruppen durch -O-, -S-, -CO-, 
-COO-, -O-CO-, -NR 1 - t -(NR 2 R 3 ) + -A", oder -CONR 4 - ersetzt sein konnen 
und wobei ein oder mehrere H-Atome durch F ersetzt sein konnen, CN, 
F, CI oder eine Arylgruppe mit 4 bis 14 C-Atome, die durch einen oder 
mehrere, nicht aromatische Reste R a substituiert sein kann; 

R 1 ,R 2 ,R 3 ,R 4 gleich oder verschieden aliphatische oder aromatische 

Kohlenwasserstoffreste mit 1 bis 20 C-Atomen oder auch H bedeuten 

A" ein einfach geladenes Anion oder dessen Aquivalent; 

q 0, 1 oder 2; 

p 1 , 2, 3, 4 oder 5 bedeutet 

A\ A 2 gleich oder verschieden sind und Wasserstoff oder einen d bis C 20 - 

kohlenstoffhaltige Gruppe bedeuten 
n 5 bis 50000, vorzugsweise 10 bis 20000, insbesondere 10 bis 15000 



umfassend die Mafinahmen 
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4 



a) 



Umsetzung von mindestens einem Monomeren der Formel (II) 



O 



P— X— CH(A2)— Ar-CH(A^)— S-R 5 



worm 



X 

R 5 



die unter Formel (I) genannte Bedeutung hat, 
eine Abgangsgruppe, und 



R ein unverzweigtes Alkyl mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, ein verzweigtes 
Alkyl mit 3 bis 20 Kohlenstoffatomen. ein cyclisches Alkyl, wie 
Cyclohexyl, oder ein d-C 4 -alkylsubstituiertes cyclisches Alkyl, wie 
Cyclohexylmethyl, Phenyl oder Benzyl, die gegebenenfalls substituiert 
sein kdnnen, und/oder Heteroatome, wie O, N, Si enthalten konnen, 
bedeutet, 

mit einer Base in Gegenwart eines Alkohols als Ldsungsmittels 
zur Verbindung der Formel (III) 



worin Ar, A 1 , A 2 , R 5 und n die vorstehende Bedeutung haben, 
b) Erwarmen der Verbindung der Formel (III) unter Ausbildung einer polymeren 

Verbindung der Formel (I), 
dadurch gekennzeichnet, dafi in Mafinahme a) als Alkohol sekundare und tertiare 
Alkohole mit mindestens 4 Kohlenstoffatomen eingesetzt werden. 

Bevorzugt steht der Rest X fur eine Abgangsgruppe wie Halogen, -O-Tosyiat, -O- 
Mesylat oder -O-trifluoracetat. 

In der Formel (I) steht p fur para in Bezug auf die beiden Methylenreste -CH 2 - 
beiderseits des Restes Ar. 




s=o 



Bevorzugt werden mit dem erfindungsgemafien Verfahren Verbindungen der Formel 
(I) in denen Ar fur die Struktureinheit 
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R 6 



W / 



worm 

R 6 , R 7 gleich oder verschieden sind, und Wasserstoff, ein unverzweigter Alkyl- oder 
Alkoxy-Rest mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, ein verzweigter Alkyl- oder 
Alkoxy-Rest mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, Phenyl oder Benzyl, wobei die 
5 vorstehend genannten Reste gegebenenfalls substituiert sein konnen, 

Halogen, insbesondere Chlor, Brom oder Fluor, Cyano, Nitro, oder einen Ester 
mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen steht 
Insbesondere bevorzugt sind Verbindungen der Formel (I) in denen Ar die 
vorstehende Bedeutung hat und R 6 und R 7 unabhangig voneinander fur die Reste 
io unverzweigter Alkoxy-Rest mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, ein verzweigter Alkoxy- 

Rest mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, Phenyl oder Benzyl, wobei die vorstehend 
genannten Reste gegebenenfalls substituiert sein konnen, Halogen, insbesondere 
Chlor, Brom oder Fluor, Cyano, Nitro, oder einen Ester mit 1 bis 20 
Kohlenstoffatomen steht. 
15 Weiterhin bevorzugt sind Verbindungen der Formel (I) in denen R 6 und R 7 

unabhangig voneinander fur die Reste unverzweigter Alkoxy-Rest mit 1 bis 10 
Kohlenstoffatomen, ein verzweigter Alkoxy-Rest mit 3 bis 20 Kohlenstoffatomen, 
Phenyl, der durch ein oder mehrere, verzweigte oder unverzweigte Alkyl- oder 
Alkoxygruppen mit bis zu 20 C-Atomen substituiert sein kann, steht. 
20 Bevorzugt steht R 5 fur n-, i-,s-, t-Butyl, i-Pentyl, Octyl, 3,6,9,-trioxadecyl, 2- 

Hydroxyethyl, 2-Chlorethyl, besonders bevorzugt n-Butyl und n-Octyl. 

Gleichermalien bevorzugt werden mit dem erfindungsgemafien Verfahren 
Verbindungen der Formel (I) in denen Ar fur die Struktureinheit 

M L 



S 
worin 

M, L gleich oder verschieden sind, und Wasserstoff, ein unverzweigter Alkyl- oder 
Alkoxy-Rest mit 1 bis 16 Kohlenstoffatomen, ein verzweigter Alkyl- oder 
Alkoxy-Rest mit 3 bis 16 Kohlenstoffatomen, Phenyl oder Benzyl, wobei die 
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vorstehend genannten Reste gegebenenfails substituiert sein konnen, 
Halogen, insbesondere Chlor, Brom oder Fluor, Cyano, Nitro, oder einen Ester 
mit 1 bis 16 Kohlenstoffatomen steht, oder M und L gemeinsam eine Brucke 
mit mindestens 4 Bruckengliedern, die auch ein oder mehrere Heteroatome, 
insbesondere Sauerstoff und/oder Schwefel, enthalten konnen. 

Die Hersteliung der monomeren Verbindungen der Formel (II) ist in der deutschen 
Patentanmeldung 19840943.5 beschrieben. 

Bei den erfindungsgemafi eingesetzten sekundaren und/oder tertiaren Alkoholen 
handelt es sich insbesondere urn Alkohole mit mindestens 4 Kohlenstoffatomen 
deren Siedepunkt bei Normaldruck < 300°C ist. Besonderes bevorzugt werden s- 
Butanol, 2-Pentanol, 3-Pentanol, 3-Methyl-2-butanol, 2-Methyl-2-butanol, 2,3- 
Butandiol, 2-Octanol, 3-Octanol, 2-Methyl-2-hexanol, 2-Methyl-3-hexanol f 5-Methyl- 
2-hexanol, Cyclohexanol, Regio- und Stereo-lsomere des Methylcyclohexanols, 1- 
Methylcyclohexanol, t-Butanol, 2-Phenyl-2-propanol wobei haufig auch Gemische 
vorteilhaft sind, insbesondere dann, wenn wie bei t-Butanol, das reine Losungsmittel 
bei Raumtemperatur als Feststoff vorliegt. 

Die Maftnahme b) kann einerseits ohne Losungsmittel, z. B. in einem gegossenen 
und getrockneten Film, oder aber in einer Losung, d.h. in Gegenwart eines 
Losungsmittel ausgefuhrt werden. Die Art dieses Losungsmittels kann gewahlt 
werden aus der Gruppe von inerten Losungsmitteln wie aromatische aromatische 
Losungsmittel, wie Chlorbenzol, Xylole oder Toluol. Als besonders geeignet hat sich 
Toluol erwiesen. Eine weitere Gruppe von inerten Losungsmitteln sind Ether, z.B. t- 
Butylmethylether, Di-n-butyiether, oder cyclische Ether, wie Dioxan, Tetrahydropyran, 
Tetrahydrofuran, Anisol, die besonders geeignet sind. Auch sind Ketone (Aceton, 
Butanon, Cyclopentanon, Cyclohexanon), Sulfone (DMSO), Nitrile (Acetonitril, 
Benzonitril), Ester (Butylacetat, Methylbenzoat), Lactone (Butyrolacton), Amide 
(DMF, N-Methylformamid) und Lactame (NMP, N-Methylcaprolactam) geeignet. 
Losungsmittel mit verschiedenen Funktionalitaten, wie Cyanessigsaureethylester 
oder 2-Methoxyethylacetat konnen auch vorteilhaft benutzt werden. 
Weiterhin bevorzugte sind die unter Mafinahme a) aufgefuhrten speziellen Alkohole. 
Selbst polar-protische Losungsmittel, wie n-Butanol T n-Propanol, 
Ethanol, Methanol oder Wasser lassen sich vorteilhaft einsetzen. 

Haufig lassen sich auch Gemische der oben genannten Losungsmittel vorteilhaft 
verwenden. wobei homogen mischbare Losungsmittel besonders bevorzugt sind. In 
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einer wirtschaftlich besonders attraktiven Ausfuhrungsform wird die Maftnahme b) in 
situ ausgefuhrt, d. h. im seiben Losungsmittel in dem auch Mafinahme a) 
durchgefuhrt wird, wobei gegebenenfalls die Konzentration durch Einengen Oder 
Verdunnen verandert werden kann. 

Der Druck wahrend beider Reaktionsschritte ist von untergeordneter Bedeutung und 
richtet sich vor allem nach dem Dampfdruck des Losungsmittels bei der gewahlten 
Temperatur. 

Bei Ma&nahme a) und b) ist durch inertisieren mit einem Inertgas, wie Stickstoff Oder 
Argon auf den Ausschlufi von Sauerstoff zu achten. 

Fur die Maflnahme a) geeignete Basen sind anorganische oder organische Basen. 
Geeignete anorganische Basen sind NaOH, KOH und LiOH. Geeignete organische 
Basen sind sterisch gehinderte, wie Lithiumdiisopropylamid (LDA), Natrium- 
trimethylsilanoat, Bis(trimethylsily[)kaliumamid T insbesondere jedoch Alkali-tert. 
Butanolate, wie KOtBu, NaOtBu und die Na- oder K-Alkoholate, der als 
Losungsmittel verwendeten Alkohote. Das kommerziell verfugbare NaOtBu liefert 
besonders gute Ergebnisse. 

Die eingesetzte Menge an Base kann stark variieren, wobei pro Mol Monomer der 
Formel (II) bis zu 8 Aquivalente an Base eingesetzt werden konnen. Bevorzugt 
werden jedoch pro Mol Monomer der Formel (II) 0,85 bis 1 ,6 Aquivalente Base, 
insbesondere 0,95 bis 1,05 Aquivalente, eingesetzt. Dieses Verhaltnis erweist sich 
als besonders vorteilhaft, da eine ubermaftige Menge an Base zum Teil nur mit 
erheblichem Aufwand aus dem Endprodukt entfernt werden kann. 

Reaktionstemperaturen und -zeiten fur die Mafinahme b) iassen sich uber einen 
weiten Bereich variieren, wobei generell bei einer kurzeren Reaktionszeit eine 
hohere Temperatur zu wahlen ist. Bei Temperaturen bis +200°C sind die 
Reaktionszeiten zwischen 5 min und 48 h zu wahlen. Bevorzugt sind Temperaturen 
grower 60°C, besonders bevorzugt wird bei der Siedetemperatur des verwendeten 
Losungsmittels eliminiert. 

Mit Hilfe des erfindungsgemaften Verfahrens werden die Ausbeuten an 
Verbindungen der Formel (I) bezogen auf eingesetztes Monomer der Formel (II) 
betrachtlich gesteigert und betragen mehr als 80%, vorzugsweise sogar mehr als 
85% derTheorie. 
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Beispiele 

Alle Reaktionen wurden unter Stickstoff durchgefuhrt. 

Molekulargewichte wurden durch Gelpermeationschromatographie (GPC) in THF 
gegen Polystyrolstandards (PS) bestimmt. 

Beispiel 1 

Polymerisation von 4-(Octylsulfinylmethyl)-3-methoxy-6-(3,7- 
dimethyloctyloxy)benzylchlor,d und 4-(Octylsulfinylmethyl)-6-methox y -3-(3 7- 
dimethyloctyloxy)benzylchlohd zu Precursor-Polymeren 

2 mmol des Monomeren in 14 ml s-Butanol wurden durch einstundiges Einleiten von 
St.ckstoff entgast. Eine Losung oder Aufschlammung von Natrium t-butanolat (0 25 q 
2.6 mmol) in 6 ml s-Butanol wurde auf einma. zugegeben. Eine Stunde spater wurde 
d.e Reakt,onsmischung unter kraftigem Ruhren in 200 ml Eiswasser getropft Die 
M,schung wurde mit 1 n Salzsaure neutralisiert und dreimal mit je 100 ml Chloroform 
extrahiert. Nach Aufkonzentherung im Vakuum wird das Rohprodukt in 12 5 g 
Chloroform aufgenommen und die Losung in 125 g eines Fallmittels, d.h. Mischung aus 
n-Hexan und Diethylether (1:1, w/w), getropft. Das ausgefallene Precursorpolymer wird 
abgesaugt, mit dem Fallmittel nachgewaschen und im Vakuum getrocknet. 
Die Ausbeute war praktisch quantitativ . 
GPC: M w = 307.000 , Polydispersitat 2.1 

Konversion des Precursorpolymeren: 

Poly[2-methox y -5-(3,7-dimethyloctyloxy)phenylen-1,4-vin y len-co-5-methoxy-2-(3 7- 
dimethyloctyloxy)phenylen-1 ,4-vinylen] 

Das Precursorpolymer wurde 3 h in 50 ml Toluol (110°C)zum RuckfluG erhitzl Nach 
Ausfallen in 300 ml Methanol werden 3.6 g des konjugierten Polymeren erhalten 
Ausbeute 98 % bezogen auf eingesetztes Monomer in Beispiel 1 . 
GPC: M w = 560.000 , Polydispersitat 3.8 

Vergleichsbeispiel 1 

2 g (4,6 mmol) einer 1:1 Mischung der Isomeren 

a-Chlor- a'-n-butylsulfinyl-2- ( 3.7-dimethyloct y loxy)-5-methox y -p-xy.ol und a-Chlor- a'-n- 
butylsulf,nyi-2-methoxy-5-(3.7-dimethylocty.oxy)-p-xylol wurden in 25 ml NMP gelost 
und d.e Losung wahrend einer Stunde mit Stickstoff gespult. 0.468 g (4 87 mmol 1 05 
ec,) NaOfiu wurden in 20 ml s-BuOH ge.ost und die Losung wahrend e.ner Stunde mit 
Sfckstoff gespult. Die NaOrBu Losung wurde bei 23°C zur Losung des Monomeren 
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zugesetzt. Eine Stunde danach wurde die Mischung in 100 ml H 2 0 gegeben und mit 
0.1 n HCI neutralisiert. Die waftrige Phase wurde mit 100 ml Chloroform extrahiert. Die 
organische Phase wurde uber MgS0 4 getrocknet und im Vakuum eingeengt: 0.36 g 
des rohen intensiv gelben Precursorpolymeren wurden erhalten. 

Konversion des Precursorpolymeren 

Durch Erhitzen in 50 ml siedendem Toluol (110°C, 3 h) und Ausfallen in 300 ml 
Methanol wurden 0.28 g (14 %) des konjugierten Polymeren erhalten. 
GPC: M w = 654.000 , PD = 5.3. 

Beispiel 2 

7 g (0.0162 mol) einer 1:1 Mischung der Isomeren 

a-Chlor- a'-n-butylsulfinyl-2-(3,7-dimethyloctyloxy)-5-methoxy-p-xylol und a-Chlor- a'- 
n-butylsulfinyl-2-methoxy-5-(3,7-dimethyloctyloxy)-p-xylol wurden in 60 ml s-BuOH in 
einem 250 ml Dreihalskolben gelost und mit Stickstoff gespult Eine ebenso 
sauerstoffreie Losung von 2.04 g NaOtBu (0.0214 mol) in 60 ml s-BuOH wurde bei 
23°C zur Losung zugesetzt, und nach einer Stunde die Losung in 300 ml H 2 0 
eingetropft . Nach Neutralisieren mit 0.1 n HCI wurde die walirige Phase mit 200 ml 
Chloroform extrahiert. Die org. Phase wurde uber MgS0 4 , im Vakuum konzentriert, 
wobei 6 g (0,0151 mmol = 93 %) des Precursor-Polymeren erhalten wurden. 
GPC: M p = 2.18 10 5 ; M w = 3.07 10 5 ; M n = 1.47 10 5 ; PD = 2.08. 

Konversion des Precursorpolymeren 

Nach 3 h Behandeln in 50 ml siedendem Toluol (110°C) und Ausfallen in 300 ml 
Methanol wurden 3.9 g (0,0135 mol = 83 %) des konjugierten Polymers erhalten. 
GPC: M p = 4.42 10 5 ; M w = 5.60 10 5 ; M n = 1.47 10 5 ; D = 3.80. 

Beispiel 3-5 und Vergleichsbeispiele 2-11 
Polymerisation von a-Chlor-a'-octylsulfinyl-p-xylol 

2 mmol des Monomeren wurden in 14 ml eines Losungsmittels gelost, und durch 
einstundiges Einleiten von Stickstoff entgast. Eine ebenso bei 30°C entgaste Losung 
oder Aufschlammung von Natrium f-butanolat (0.25 g, 2.6 mmol) in 6 ml desselben 
Losungsmittels wurde bei 30°C auf einmal zugegeben. Eine Stunde spater wurde die 
Reaktionsmischung unter kraftigem Ruhren in 200 ml Eiswasser getropft. Die Mischung 
wurde mit 1 n Salzsaure neutralisiert und dreimal mit je 100 ml Chloroform extrahiert. 
Nach Aufkonzentrierung im Vakuum wird das Rohprodukt in 12.5 g Chloroform 
aufgenommen und die Losung in 125 g eines Fallmittels, d.h. Mischung aus n-Hexan 
und Diethylether (1:1, w/w), getropft. Das ausgefallene Precursorpolymer wird 
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abgesaugt. mit dem Fallmittel nachgewaschen und im Vakuum getrocknet. 



: Beispiel 

i 


Losungs- 
mittel 


Ausbeute 
Precursor- 
Poiymer 

i 


Nichtpolymere Produkte f 
! (%) M w (x10 3 ) 


I 

PD 






(%) 






i 
i 


i 

i 


i Vergl. 2 


CH 2 CI 2 


76 




12 


350 


| 2.4 


Vergl. 3 


THF 


81 




12 


! 735 


' 3.9 


| Vergl. 4 


DMSO 


49 




41 


j 475 


4.0 


Vergl. 5 


MMF 


28 




69 


780 


3.0 


Beisp. 3 

i 


s-BuOH 


j 88 




8 


, 238 


2.0 


MMF = Monomethytformamid 


' Beispiel 
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Losungs 
-mittel 


i Ausbeute 
Precursor 
-Polymer 

(%) 


j Nichtpolymere Produkte 
(%) 


M w (x 10 3 ) 


PD 


Vergl. 6 


MeOH 


0 


100 






j Vergl. 7 


EtOH 


11 


87 


104 


1.7 

l 


1 Vergl. 8 


n-PrOH 


30 


62 


118 


1.7 


Vergl. 9 


n-BuOH 


28 




65 


104 


1.7 


Vergl. 10 


n- 

PentOH 


-42 1 


56 


84 


~T7~1 

j 


Vergl. 11 j /-PrOH 


21 

— — 




78 


437 


2.3 


Bsp 4 

{■ : 


f-BuOH 


89 




4 


225 


2.1 


Bsp 5 i 

i 


s- 

PentOH 


89 


5 


296 j 


1 

2.4 



Beispiele 6-12 



Polymerisation von verschiedenen a-Chlor-a -alkylsulfinyl-p-xylol in s-Butanol unter 
io Bedingungen gemafi Beispiel 3 
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j ; Precursor- 

/—\ /— )- Polymer 

-e-v V- < n i 
' \=/ s ( o) -r ! Ausbeute (%) 

I 


M w (x 10°) 


rU 


Beispiel 6 R = n-Butyl 


82 


540 


2.5 


Beispiel 7 " R = n-Octyl 


88 


238 


2.0 


Beispiel 8 j R = /-Butyl 


82 


280 


2.2 


Beispiel 9 . R = /-Pentyl 


83 


500 j 2.3 


Beispiel 10 R = s-Bu 


78 


260 ! 2.2 


Beispiel 11 R = t-Bu 


77 


42 1.9 


Beispiel 12 R= 


>49 b) 


435 i 2.2 



Ausbeute: 80 % vor Ausfallung. Angabe bezieht sich auf isoliertes Polymer. 
Reste finden sich in der Flotte 



Beispiel 13-14 und Vergleichsbeispiel 12-15 

Polymerisation von a-Chlor-a '-n-butyisulfinyl-2,5-dimethyl-p-xylol unter Bedingungen 
gemali Beispiel 3 





Lbsungsmittel 


T 

ro 


Aq. 
Base 


M w (x 10 3 ) 


PD 


Ausbeute 
(%) 


Vergl. 12 


Monomethylformamid 
(MMF) 


20 


1.3 


620 


2.9 


25 


Vergl. 13 


MMF : CH 2 CI 2 (3:2) 20 


1.3 


632 


2.6 


25 


Vergl. 14 


Formamid : THF (3:1) 20 


1.3 


390 


2.4 


20 


Vergl. 15 


NMP 


-10 


1.3 


192 


1.9 


55 


Bsp. 13 


f-Butanol 


20 


1.3 


177 


1.9 


85 


Bsp. 14 s-Butanol 


20 1.3 


773 | 2.6 


90 
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Beispiel 15 unci Vergleichsbeispiel 16-17 

Polymerisation von a-Chlor-a-n-butylsulfinyl^.S-dimethoxy-p-xylol 
unter Bedingungen gemaft Beispiel 3 



! 


Losungsmittel 


T 

(°C) 

1 


aq. 
Base 


| M w (x 10 3 ) 


PD 


Ausbeute 

(%) ! 


j Vergl. 16 


MMF 


20 


1.3 


I 

267 


il' 8 


35 


I 

1 Vergl. 17 


NMP 


-10 


1.3 


90 


; 1.7 1 


30 


iBsp. 15 


s-Butanol ! 


20 | 


1.3 


133 


1.9 


75 i 



Beispiel 16 

Polymerisation von a-Chlor-a'-n-butylsulfinyl-2,5-chlor-p-xylol 
unter Bedingungen gemaft Beispiel 3 

Bei T =20°C wurden 65 % des entsprechenden Precursorpolymeren mit 1,3 
Basenaquivalenten erhalten, das in der GPC ein Mw von 678.000 g/mol und eine PD 
von 3,3 aufwies. 



15 



20 



Beispiel 17 

Polymerisation von a-Chlor-a'-butylsulfinyl-p-xylol 

10.2 g (0.106 mol) NaOfBu gelost in 240 ml s-Butanol wurde in einem Gufc zu einer 
mechanisch geruhrten Losung von 20 g (0.082 mol) a-Chlor-a'-butylsulfinyl-p-xyiol in 
570 ml s-Butanol gegossen. Nach weiteren 60 min Ruhren wird die Mischung in 1 ,5 I 
Eiswasser eingegossen, mit 1 n HCI neutralisiert und mit CHCI 3 extrahiert. Dieses 
wurde i.V. abdestiiliert, der Ruckstand in CHCI 3 aufgenommen und in Diethylether 
ausgefallt. 

Der im Vakuum getrocknete, weifie Feststoff ergibt 14.7 g (86 %) Precursor-Poiymer. 

Ein Lagerversuch im Tiefkuhlschrank bei -18°C ergab keine Verfarbung, keine 
Gewichtsveranderung und keine Geruchsbelastigung. 
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Patentanspruche: 



1. 



Verfahren zur Hersteltung von Polymeren der Formel (I) 



A' 



Ar 




(I) 



Ar 1 



10 

Ar 2 



Y 

15 Aryl 



Ardie Bedeutung Ar 1 und/oder Ar 2 annehmen kann und 
ein aromatisches Ringsystem mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen, der 
gegebenenfalls ein oder mehrfach mit Ci-C 2C rAlkyl, Ci-C 2 o-Alkoxy, C 3 -C 2C r 
verzweigtem Alkyl, Phenyl oder Benzyl-Resten substituiert sein kann, und 
gegebenenfalls bis zu 4 Heteroatome aus der Gruppe Sauerstoff, Schwefel 
und Stickstoff im aromatischen Ringsystem enthalten kann, bedeutet, 
fur einen Rest der Formel 



steht bei dem 

gleich oder verschieden, CH oder N; 

eine Arylgruppe mit 4 bis 14 C-Atomen; 

gleich oder verschieden eine geradkettige oder verzweigte Oder 
cyclische Alkyl- oder Alkoxygruppe mit 1 bis 20 C-Atomen, wobei ein 
oder mehrere nicht benachbarte CH 2 -Gruppen durch -O-, -S-, -CO-, 
-COO-, -O-CO-, -NR 1 -, -(NR 2 R 3 ) + -A-, oder-CONR 4 - ersetzt sein konnen 
und wobei ein oder mehrere H-Atome durch F ersetzt sein konnen, CN, 
F, CI oder eine Arylgruppe mit 4 bis 14 C-Atome, die durch einen oder 
mehrere, nicht aromatische Reste R a substituiert sein kann; 
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R ,R 2 .R 3 .R 4 gleich Oder verschieden aliphatische oder aromatische 

Kohlenwasserstoffreste mit 1 bis 20 C-Atomen oder auch H bedeuten 
e,n einfach geladenes Anion oder dessen Aquivalenf 
Q 0, 1 oder 2; 

P 1.2,3,4 oder 5 bedeutet, 

A 1 , A 2 gleich oder verschieden sind und Wasserstoff oder einen Cl bis C 20 - 

kohlenstoffhaltige Gruppe bedeuten 
n 5 bis 50000 bedeutet 

umfassend die Ma&nahmen 

a) Umsetzung von mindestens einem Monomeren der Formel (II) 



worin 
Ar 



O 

P —X— CH(A2)_ Ar _ CH(A 1 ) — S— R 5 



die unter Formel (I) genannte Bedeutung hat, 
X eine Abgangsgruppe, und 

R 5 ein unverzweigtes Alkyl mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, ein verzweigtes 
Alkyl mit 3 bis 20 Kohlenstoffatomen, ein cyclisches Alkyl oder ein C r 
C 4 -alky| S ubstituiertes cyclisches Alkyl, das gegebenenfalls substituiert 
sein kann, und/oder Heteroatome, wie O, N, Si enthalten kann 
bedeutet, 

mit einer Base in Gegenwart eines Alkohols als Losungsmittels 
zur Verbindung der Formel (III) 



f Ar-C 



A 1 A 2 



b) 



R s 

worin Ar, A 1 , A 2 , R 5 und n die vorstehende Bedeutung haben 
Erwarmen der Verbindung der Forme. (Ill) unt er Ausbi.dung einer polymeren 
Verbindung der Formel (I) 
dadurch gekennzeichnet, da* in MaGnahme a) als Alkoho. sekundare und tertiare 
Alkohole m,t mindestens 4 Kohlenstoffatomen eingesetzt werden. 

1 k J erfahren 9em ^ Ans ? ruch 1 - da d^ch gekennzeichnet, dali es sich bei den 
Ver bl ndungen der Forme, (I) Um so ,che handelt, bei denen Ar fOr die Struktureinheit 
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worin 

R 6 , R 7 gleich oder verschieden sind, und Wasserstoff, ein unverzweigter Alkyl- oder 
Alkoxy-Rest mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, ein verzweigter Alkyl- oder 
Alkoxy-Rest mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, Phenyl oder Benzyl, wobei die 
vorstehend genannten Reste gegebenenfalls substituiert sein konnen, 
Halogen, insbesondere Chlor, Brom oder Fluor, Cyano, Nitro, oder einen Ester 
mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen steht. 



io 3. Verfahren gemafc Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, daft es sich bei den 

Verbindungen der Formel (I) um solche handelt, bei denen Ar fur die Struktureinheit 




worin 

M, L gleich oder verschieden sind, und Wasserstoff, ein unverzweigter Alkyl- oder 
15 Alkoxy-Rest mit 1 bis 16 Kohlenstoffatomen, ein verzweigter Alkyl- oder 

Alkoxy-Rest mit 3 bis 16 Kohlenstoffatomen, Phenyl oder Benzyl, wobei die 
vorstehend genannten Reste gegebenenfalls substituiert sein konnen, 
Halogen, insbesondere Chlor, Brom oder Fluor, Cyano, Nitro, oder einen Ester 
mit 1 bis 16 Kohlenstoffatomen steht, oder M und L gemeinsam eine Brucke 
20 mit mindestens 4 Bruckengliedern, die auch ein oder mehrere Heteroatome, 

insbesondere Sauerstoff und/oder Schwefel, enthalten konnen. 



25 



4. Verfahren gemaft einem der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daft 
ein sekundarer und/oder tertiarer Alkohol eingesetzt wird, dessen Siedepunkt bei 
Normaldruck < 300°C ist. 
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5. Verfahren gemaft Anspruch 4. dadurch gekennzeichnet, dafi als Alkohol 
s-Butanol, 2-Pentanol. 3-Pentanol, 3-Methyl-2-butanol, 2-Methyl-2-butanol, 
2.3-Butandiol, 2-Octanol, 3-Octanol ? 2-Methyl-2-hexanol, 2-Methyl-3-hexanol, 
5-Methyl-2-hexanol, Cyclohexanol, Regio- und Stereo-lsomere des 
Methylcyclohexanols, 1-Methylcyclohexanol, t-Butanol, 2-Phenyl-2-propanol oder 
Gemische derselben eingesetzt werden. 



